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金属 中の伝導電子は,最 も簡単な近似 と して 自由電子モ デル と して理解で きる。 この
モデル での電子の波 動関数は平 面波 で表 され,固 体 中を 自由に動 きまわ る。1つ の 波動
関数で 表され る電 子状 態はパ ウ リの排他 律に よ りス ビンの 異 な る2つ の 電子 しか収 容で
きない。 このため 自由電子の基底状態 は上向 きお よび下向 きの ス ピンを持つ電子 をエネ
ルギー の低い状態か ら順 に配 置 した状態 である。 この とき電子が 占め る最大のエネル ギー
は フ ェル ミエ ネル ギ ー と言 われ,E广 力2峠/2綯 で あ る。 こ こ にmは 有 効 質 量 で あ る。逆
格子空間で 波数ベ ク トル聾の等エ ネル ギー面 を考 えるこ とがで きる。 これは フ ェル ミ面
と呼ばれ,自 由電子モデルでの フ ェル ミ面 は球状 とな る。
現実の金属 ではイオ ン殻が周 期的 に配列 して ポテ ンシャル をつ くってい る。電子の波
動関数 もこの周期的 な ポテ ンシャルの影響 を受 け,と り得 るエネル ギー状態 は波数ペ ク
トル丸に対 して あ る程 度 の幅 を持 ったバ ン ド構 造 を持つ。 この分 散関係 はエネル ギーパ
ン ドと呼 ばれ,1電 了波 動関数 を求 める こ とはバ ン ド計算 と呼 ばれ る。金属 では エネル
ギーバ ン ドの 中に フェル ミエ ネル ギー が存在 す るため ご くわず か な励起エ ネル ギー で電
子 は動 き回ることがで きる。一 方,絶 縁体で はバ ン ドとバ ン ドの 問の禁制帯 に フェル ミ
エネル ギーが存在す るた め電子が 自由 に運動 す るため には有限の 励起エネル ギー が必要
であ る。 このため電気伝 導度は熱活性 型の温度 変化 を示 し,充 分低 温では抵抗 は無限大
とな る。 またエネル ギ ーバ ン ドがわずか に重な って いる物質群 が 存在 し,半 金属 と呼ば
れ る。金属 と同様 に フ ェル ミ而 を持 ち ご くわずか なエ ネル ギー で 電 子は 自山に動 き回 る
ことがで きるが,金 属 と違 って半金属で は伝 導 に寄与す る電子の 数 が少ない。一般 に半
金属で は 単位格r一あ た り10'2～10-3個程度 しか伝導 電子が存在 しない。
本研究で は典型的な/～金属であ る希L類 モ ノブニ クタイ トRX(X=N,P,As,Sb,
1
Bi)を 研究 対象 と した。希L類 源 子の4f竃 子軌道 は不完全 となって いる。4f電f軌 道 は
完全殻 であ る5s,5Pの 内 側に位 置 し局 在す る傾 向が強 い。4f電rは(2L+1)×(2S+1)重
の縮重度 を持つ が,ス ピンー軌道相 互作川 によ り縮退が解 け,多 乖項状態 に分裂 する。
希土類イオ ンの基底 多重項は有限の軌道角運動量(L≠0)を もつため,化 合物 中では さ
らに結 品場ポテ ンシャル によ り分裂す る。ただ しGd3+で はL=0で あ るので,結 品 場効 果
はない。結 晶場 ポテ ンシ ャル で分裂 した4f電 了 と伝 導電子の間 にはc-f交換相互 作川 が働
く。 また各格子 点 に局在 す る4f電 子間にはc-f交換相互作用 を媒 介 して磁気的 なRKKY相
互作用 が働 き,こ れ が希土類化合物 の持つ複雑 な磁気的性質 を支配 して いる。
希土類化合物の局 在4f電 子状態で は軌道角運動 量が存 在す るため,一 般 に磁 気モー メ
ン トのみな らず電気四 重極 子 を持 って いる。結晶 中に歪みが誘起 され ると結晶場 ポテ ン
シャルが変 調され歪 み と同 じ対称性 を持つ4f電 子の四 重極子 に摂 動 と して作用 し,4f電
子状態 のエ ネル ギー を変化 させ る。 このため4f電 子 を持 つ希土類化 合物 の弾性定 数には
結 晶場準位 を反映 した異常が観測 され る。 これは四重極 子応答 で理解 で きる1ユ,2亅。
一方で超 音波で誘起 され る歪みは伝導電 子のエネル ギー を変化 させ る。この よ うな伝
導電子系 の電子 一格子 相互作用 は超伝導の クーパー対 に対す る引 力 の起源 な ど物性 に大
きな影響 を与 えて いる と考 え られ ている。弾性定数 が磁場の逆 数 に比例 した周期 を持 つ
量子振 動 を起 こす現象 を音響 ドハース効 果 と呼ぶ。最近,片 岡 ・後藤 によ り音響 ドハー
ス効果 の理論が提案され た【3亅。音響 ドハース効 果は フェル ミ面研 究の実験的手段 として
よ く行 われてい る磁化 の 量子 振動 であ る ドハ ース ・フ ァンアル フェン(dHvA)効 果 と同
じ微視 的起 源を持 って い る。すなわ ち磁場 を増加 させ るとラ ンダ ウ準位 が次々 とフェル
ミエネル ギーを横 切 るため磁 場の逆数 の周期 で電子の 自由エ ネル ギーが振 動的 に変化 す
る ことに起 源があ る。提 案 された理 論に よれば,音 響 ドハー ス効 果 で観測 され る弾性定
数 の振 動強度 の大 きさは歪 みEijに対 す る面積 変化 率Ajを パ ラメ ータ と してお り,フ ェル
ミ面上 の電子 一格子相互作用 の大 きさの定量的 な研究 がで きる【41。
松井 らによ り1価金属LaB6に おい て音響 ドハ ー ス効果 が測定 され て いる。 主要 な フェ
ル ミ面 で ある回転楕 円体状のα電了面(フ ェル ミエ ネル ギーE,=1.65xlO4K)に つ いて音
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図1.11価 金属LaB,の α電 子 而 にお け る面積 変 化率 の 磁 場方 向依 存性 【51。(a)縦 波Cilモ ー
ド,(b)横 波C44モ ー ド,(c)α 電 子 面 の形 状 。
3
響 ドハ ー ス効 果 の 理 論 に基 づ く解 析 が行 な われ た(5i。 図1.1に 松 丿1・らに よ るLaB,,の 面積
変 化 率 を示 す。 それ に よ る とIAi積 変 化率 へ の 大 きさは縦 波Cl1モ ー ドに対応 す る歪 み ㌦の
場 合 にO・2～05・ 横 波C.モ ー ドの歪 み ε、yの場合 に1・0～1・3であ る。LaB、 で は この他 にPフ ェ
ル ミ面 と呼ば れ る フ ェル ミエ ネ ルギ ー が お よそ10〔〕Kの非常 に小 さ な電 子 面 を持っ 。pフ ェ
ル ミ面 は ブ リル ア ンゾー ンの Σ軸1二に あ り詳 しい解 析 が 困難 で あ るが,楕 円体 の11軸 方
向 の歪 み 朔1に対 す る 面 積 変化 率AIの 大 きさ は100程 度 と見 積 も られ て い る。 これ はα電 子
面 の100倍 以 上 とい う非 常 に大 きな値 で あ る。 しか しな が らPフ ェル ミ面 上 の 面積 変 化 率
へ が なぜ これ ほ ど大 きな 値 を持 つの かは 不 明 で あ り,こ の 物 質 に 特 有 な性 質 な の か 、小
さ な フ ェル ミエ ネル ギ ー を持 つ フ ェル ミ面 の 面 積 変 化 率 の 一般 的 な性 質 な の か 結 論 は で
て い な い 。
1.2本 研 究 の 目 的
本研 究 で は 半金 属 で あ る希 土類 モ ノブ ニ クタ イ トを取 り上 げ,音 響 ドハ ー ス効 果 を測
定 して フ ェル ミ面 の構 造 を明 か に す る と共 に,電 子 一格 子相 互 作 川 の 研究 を行 った。 特
にp-1混 成 効 果 な ど多 様 な物 性 を 示 すCeモ ノブ ニ ク タ イ トとそ の 参 照 系のLaモ ノ ブ ニ ク
タ イ トに研 究 課題 を絞 っ た 。 なおLaSb,CcSbに つ い て は摂 待 らに よる 詳 細 な研 究 が す
で に行 わ れ て お り【6],本 研 究 で は 取 り上 げ な か っ た。
希⊥ 類 モ ノ ブニ クタ イ トは希 土 類 元素 とプニ ク トゲ ンが1対1で 構 成 され る物 質で あ る。
結 晶構 造 は 図1.2に 示 すNaCl型 立 方 晶構 造 で 空 間 群 はOh5群 に属 す る 。 表1.1にLaモ ノ フ
ニ クタ イ トの格 子 定 数 と密 度 を示 す 【71。また 表1.2に 過 去 に 報 告 され たC¢ モ ノ ブ ニ クタ
イ トの諸 物性 を示 す(8,9,10,11,12】 。Laモ ノ ブニ ク タイ トもCcモ ノ ブニ ク タ イ トも プニ
ク トゲ ンの原 子 量 の 増 加 に伴 い格 子 定数 は 大 き くな って い る。 こ れ は プ ニ ク トゲ ンの イ
オ ン半 径 の増 加 に よ る も の で あ る。 結晶 場 状 態 は 常磁 性 領 域 で基 底 状 態 がr7二 重 項,励
起 状 態 がr,四 重 項 で あ る。 分 裂 エ ネル ギ ー』cEFはCePで160K,CeAsで150Kで あ るが,
CeSbで37Kま で 小 さ くな り,CeBiで は8Kで あ る 。
自由原 子 状 態 の 電 子 配 置 は プ ニ ク トゲ ンの 場 合,Sbを 例 に とる と(4d)tO(5s)2(5P)3で 麦
4
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図L2NaCl型 立 方 晶 の 結 晶 構 造 。
表1.1Laモ ノ ブ ニ ク タイ トの 格 子定 数 と密 度 。
LaPLaAsLaSbLaBi
格 子 定 数 α[八 】60136.15046.4996.565
密 度 ρ[9/cm3亅5206。106338.17
ヅ
表1.2Ccモ ノ ブ ニ ク タ イ トの 基 礎 物 性 。
GePGeAsCeSbCeBi
1:各rフ ヒi翳("lA亅5.9326.078　 δ二422--冨 一 ll=-J「00
密 度R[g/cm315.416.366 .578.44
磁 気 秩 序AFt・ypclAFtlypelAF(colnplex)AFt,ypel(1A)
ネ ー ル 点'1LNrIK亅8.57 .516.125.2
電r比 熱 係 数71mJ/T〈2moll1〔)103_
△ でノ,っ,、・IK〕 亅6{}15`}378
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る 。 した が っ てSbは 結 晶 巾 で は 一3価 の 陰 イ オ ン に な りや す い 。 他 方Laの 場 合 は
(5d)1(6s)2の 配 置 で+3111ijの 陽 イ オ ン にな りや す い 。Ccは(41)2(5d)o(6s)2で あ るが 一一般 に は
+3価 の 陽 イ オ ン に な りや す い 。 この た めLaモ ノ ブニ クタ イ トもCcモ ノ ブ ニ クタ イ トも
半 金 属 にな る と期 待 され るt7,13]。 た だ しLaPは 半 導 体 と 予想 さ れて い る113)。 ま たCcN
は 価 数 揺 動状 態 に あ って 金属 で あ る とさ れ る(11]。
Ceモ ノブニ ク タイ トは価数 揺 動物 質 であ るCcNを 除 く と,低 温で 反強 磁性 状 態 にな る。
CeAsの ネ ー ル 点TN=7.5Kと 最 も低 く,プ ニ ク トゲ ン が 軽 くな って も 重 くな っ て も7'Nは
高 くな る{12】。CeP,CeAs,CeBiはH=0に お い て は1)pelの 反 強磁 性 で あ る 。CcBiは さ
らに低 温 でtypelAに な る[11,12,141。typel反 強 磁 性 は 強磁 性 的 に 磁 気 モー メ ン トが配 列
した{001}層 が<001>方 向 に 交互 に積 み 重 な っ た構 造(+一)で あ る。1ypelA反 強 磁 性 は強
磁性 的 に配列 した層 の積 み 重 な り方 が異 な り,磁 気 モ ー メ ン トが 同方 向 を向 い た2層 が1
組 とな り交互 に積 み 重 な っ た構 造(++一 一)であ る 。 しか しH≠0の 時 の磁 気構 造 はCeAsを
除 くとい つれ も複 雑 で,多 くの磁 気構 造 が観 測 され て い るt8,11,14,15]。
CeSbで はp-f混 成効 果 に よ り複 雑 な磁 気構 造 を持 ち,H=0の 状 態 で も単純 な 反 強 磁 性
状 態 は 出 現 しな い 。 フ ェ ル ミ面 を構 成 して い る プニ ク トゲ ンのp電 子 は 同 じ対 称 性 を持
つ希 土 類 イオ ンの4f電 子 のr,4重 項 状 態 と強 く混 成 す る。 プニ ク トゲ ンのr点 の ホ ー ル バ
ン ドを形 成 す るP電 子 の エ ネ ル ギ ー は こ のP・-f混成 に よ って 押 し上 げ られ る。 局 在4f電 子
のr,4重 項 状 態 は逆 にP-f混 成 に よ って 押 し下 げ られ る。CcSbで はP-f混 成 効 果 の 結 果 磁 気
構 造 は複 雑 な もの に な って い る。
Ccモ ノ ブニ ク タ イ トで は 少 数 キ ャ リア の高 密度 近藤 系 と して,ま た4f電 子 に起 因 す る
と考 え られ る 興 昧 深 い物 性 を示 す物 質 と して盛 ん に 研 究 が 行 わ れ て い る。 またCcSbの
フ ェル ミ面 の研 究 が 進 み,p-f混 成 効 果 の 重要 性 が認 識 され て い る。 これ ま で にCePは 芳
賀116」が,CeAsは 武 田(17Jと 二森 【18】が,CeBiは 北沢 【19】が そ れ ぞ れ ドハ ー ス ・フ ァ ンア
ル フ ェ ン効 果 の 実験 を行 った 。 しか し,バ ン ド計 算 の結 果 との 一 致 は完 全 で は な く,予
想 され る全 て の フ ェ ル ミ面 が観 測 され て は い な い。 特 にCcBiで はCcSbと 同 様 にP-f混 成
効 果 が 重 要 で あ る と考 え られ て い る が,そ の 決 定 的 な証 拠 で あ る重 い6、ホー ル 面 は見 つ
6
か っていない。
本研究の 目的はLaAs,CeP,CeBiの 未 確定 フェル ミ面 を明 らかにす るとともに,音 響
ドハース効果の振動強 度 を解 析 して電子 一格子相互作用の特徴 を 明 らかにす るこ とであ
る。本 研究 ではCeP,CeAs,CeBi及 び その参 照系 のLaAs,LaBiの フェル ミ面 と電 子
一格子相互作用の研 究 を行 った。 これ らの系は比較的単純 な フェル ミ面 を持 つ。 この た
め解析 に際 しては様 々 な因子 を簡単なモデル か ら計算 する ことが で き,電 子 一格子相互
作用 の研究 に適 した系 で ある と考 え られ る。LaAsはCeAs,CcPの 参 照系 と して重 要で
あ るがこれまで本格的 な ドハー ス ・フ ァンアル フ ェン効 果の実験 は行 われて いない。 本



























(161芳 賀 芳 範:博 士 論 文,東 北 大 学,1994年.
【171N・Takeda,Y・S・Kwon,Y・Haga,N.Salo,T・SuzukiandT・Komatsubara:Physica亅
186-188(1993)153.
118】 二 森 茂 樹 他:日 本 物 理 学 会1995年 秋 の 分 科 会 講 演 概 要 集29a-L-12.




超 音波で測定 され る弾性 定数は磁性体 や金属 にお ける電子状態 を反映 した多彩 な振 る
舞い を示 し,帯 磁率 や比熱 と同様 に基礎物性 であ る。希 土類化合物 では4f電 子状 態の四
重極 子 と超 音波に よる格子 歪み との相 互作用の ために弾性定数 に特 異な温度依 存性 が期
待され,四 重極子応 答 と して理解 で きる。他 方,低 温磁場 中では 希⊥類モ ノブニ クタイ
トの弾性定数 は量子振 動を示す。 この音響 ドハー ス効果 は フェル ミ面の形状 のみな らず
電子 一格子相互 作用 を知 る有力な手法であ る。 この章で は結 晶の弾性 定数,四 重極 子応
答 と音響 ドハー ス効果 について簡 単に述べ る。
2.1弾 性 定 数
試料 中を伝播す る超 音波 は結晶格 子点 を平衡位 置か ら僅 かに変位 させ る。 実験 に用い
る超 音波の周 波数はお お よそ10～100MHzで あ り,固 体 結晶 中 での超 音波の 波 長は0.01
～0 .5mmで あ る。超 音波の波長 は結晶 中の イオ ン半径や伝 導電子の 平均 自由 行程 な どと
比べて非常 に長い。 この ため結晶 中での超 音波 と電子系 との相互 作用 は連続体近似 を用
いて一般 の弾性体 と同 じように扱 うこ とがで きる。 ここでは立方 晶系での弾性定数 にっ
いて述 べ る。
ゾ




暢 ≡聽 簧 一凸.(2.1)t
　一般 に 結 品 の弾 性 エ ネ ル ギ ー は 歪 みf
i亅に よ っ て記 述 さ れ,格 子の 回 転 蠕 は 寄 与 しな い。
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しか し,磁 場 中で は格 子の回転 の効果 が存在 す る。 この間題 は音 響 ドハ ース効 果で述べ
る。
フ ヅクの法則 に よると,変 形 が ト分 に小さい とき歪みは応力 に比例 する。 それゆ え応
力テンソルTijは歪 みεk1の1次関数で ある。
1}一 Σ 耳qμ ε〃
.(2.2)
こ こ にCij、、は弾 性 ス テ ィフ ネ ス定 数(以 後 単 に弾 性 定 数 と1呼ぶ)と 呼 ば れ物 質 の 固 さ を
表 して い る。
結 晶 が歪 む こ と に よ って 蓄 え られ る弾 性 エ ネル ギ ーF、、、iecは,フ ック の 法 則 が成 立 す る
近似 の 下 で は歪 み の2次 式 と して表 さ れ る。
F・・tt・ce-1慧 儲.(2 .3)
こ こで 添 え 字 μ,vはvoigt表 示 で1=xx,2=yy,3=zz,4=yz,5=zx,6=xyを 表 す 。 弾 性 エ
ネ ル ギ ーF、、tiiecは結 晶 構 造 の 持 つ 全 て の 対 称 変 換 に つ い て 不 変 で あ る 。 よ っ て 立 方 晶 に お





































































この 式 か らわ か る よ う に立 方 晶 系 にお い て は独 立 な弾 性 定 数 はCi、,Ci、,C44の3個 しか
存在 しな い。 本 論 文 で あ つ か うNaC1型 の 立 方 晶 系 の 結 晶 で は ・対 称 化 され た歪 み ε1ヤは点
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図2.1立 方 晶 に お け る対 称 化 さ れ た 歪 み 。
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図2.1に は 式(2.5)で 示 した6種 類 の 対称 化 され た歪 み を示 す。 ε。=ε,cx+㍉+ε,,:は体 積 歪 み で
あ る全 対 称 表 現 「1+に属 してい る。Eu=(2E。 。-Exx'Eyy)/V'3は正 方 晶 系 に対 応 す る歪 み で あ り・
e.=εxx-Eyyは直方 晶 系 に対 応 レて お り ・い ず れ もr,+に 属 す る 。E,Yはx軸 とy軸 の な す 角 度 を
go度 か らわ ず か に 変 形 させ る歪 み で あ り,%,㌦ も同様 で あ る。%,㌦,豪 まr5+に 属 し
て い る。






と定義され る。これは バル クモ ジュラス と呼ばれ等 方的な外力(静 水圧)に 対す る固 さ
を表 して い る。
次に結晶 中を伝播 す る弾性 波の運 動方程 式 を考え る。微 小体積 に働 く力 を考 える と,




ここでρは 密 度,Uxは 変 位 で あ る。y,z方 向 に も 同 様 の 式 が 成 立 す る。 立 方 晶 に お い て








が得 られ る。同様 の結 果 は横波超音波 について も得 られ る。一一般 に弾性定数 と音速 の問
には
C=ρv2,(2・11)
の 関係 が成 り立つ。 立方品 系 では(ilO】方 向 に伝 播 し【110亅方 向 に変位 ベ ク トル をもつ横
波超 音波 の 音速 を測定 し弾性 定数(Cll-Ct2)/2が得 られ る。 またlo,101方向に 伝播 し[10〔〕亅方
向に変位 す る横波超 音波 か ら弾性定数C4.4が得 られ る。
2.2四 重 極 子 応 答
希一ヒ類化 合物 の弾性 定数 は低温 にお いて特徴的 な振 る舞 いを示 すが,こ れは4f電 子の
持つ電気四重極 子 と超 音波 の誘記す る歪み との間の相互作用に起 因す る。 この四重極子
一歪み相互作用 を摂動 ハ ミル トニア ンと して扱 うと,弾 性 定数 の 特徴的 な振 る舞 いは四
重極 子応 答 として理解で きる。
3価 の希土類 イオ ンはGd3+の 例外 を除 くと有限 の軌道角運動量 を持 つ。Ce3+の 基 底多重
項 はz戸～2であ り,量 子数S=1/2,L=3,」=5/2で 指定 される。 この よ うに有限の軌道角運動
量(L≠ 〔〕)を持つ多 重項 は,結 晶 中で周 囲の多 重極 クー ロン場で あ る結 晶場 によ って分裂
す る。 立方 品 構造 を持つ希 土類化 合物の結晶場 ポ テ ンシャルVcEFは 次の 結晶場ハ ミル ト
ニア ンで記述 され る【11。
1・CEF-B、(・S'+501)+B、(θ2-21嫁).(2,12)
こ こでOIMは 局 在4f電 子 の 電 気 多 重極 子 を表 す ス チ ー ブ ンス の等 価 演 算 子 で,全 角 運 動 量
ノ,,'ly,」,の べ きで 記 述 され て い る。 ま たB4・B,は 結 晶場 パ ラ メ ー タで ポ テ ン シ ャル の 大
き さ を表 す 。21+1重 に縮 退 して い た某 底 多 重項 は結 品場 ポ テ ン シ ャル に よ って 数 十Kか
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ら数 百K程 度 の エネルギ ー を持つ 結晶場状 態へ分裂 す る。Ce'+の 場 合,立 方晶の結 晶場
中で二重項(r,)と 四重項(「,)に分裂す る。 この ような結晶場状態の対称性 や励起 エネル ギー
が弾性 定数の温度 変化 に反映 され る。
超 音波 によ り結晶の 中 に歪みが誘起 され ると,例 えば立 方晶 系 に属 す る結 晶格子がわ
ずか に歪む。 このため結晶 中の イオ ンは歪 む前 とはわずかに異 な る状 態 に置かれ,4f電
子が感 じる結 昂場 も摂動 を受け る。希 土類 イオ ンの4f電 子状態 が有限の軌道角 運動量 を
持つ とき,4r電 子の持 つ電気四重極子 と格 子歪みが結合 して結晶場状態 に影 響 を及ぼす
と理解で きる。 これ を四重極子 一歪み相互作用 と言 う。 この相互作用 を取 り入れるには,
格子が 平衡位置 か ら微小 変位す るもの と して結晶 場ポテ ン シャルVCffを 歪みE、jで展 開 し
て摂 動ハ ミル トニ アン を作 れば良 い。展開 を歪 み の一次 まで と し結 晶場 ポテ ンシ ャル
Vc-F.Fの歪みεijでの1階 微分係数 を等価演算子 で置 き換 えると,局 在4f電 子の四 重極子 と歪
み との 相互作用 を導 くこ とがで きる。立方 晶系の1個 の 希土類 イオ ンに対 す る四重極子




,・,εB+9,,(・1'E,i+・ ∫・.)+9r,((嫉+・ 厨επ+・ 胸).(2.13)
ここで 歪みCT,,は図2.1に 示 した対 称化 さ れ た歪 み で,結 晶格 子 の 点 群o,の 既約 表 現rl,r3,
r・の基底であ る。 また9ryは 局在4f電 子の持 つ四 重極 子の等価演算子で全角 運 動量の対称
2乗 積で記述 され,や は り点群0、のr,,r,,r」 表 現 の基底 にな って いる。 立方晶 の四重極
∫演算子 と格子歪み を表2.2に ま とめ た。9rは 結合 定数であ り弾性定数の温度 変化 の実験
か ら大 きさ「9i.1が求め られ る。
金属 または'卜金属の希 一L類化合物 にお いて もう一つ重要な相互 作川 がある。各希 土類
イオ ンサ イ トに局 在 した4f篭 子の間 には 磁性 ス ピンのRKKY型 相互 作川 と類似 な伝導霜
子 を介 した間接 的な垂 な りによ り四重極子相 互作川 が働 き,弾 性 定数の温度 変化 に影響







ここで9rlは 実験 か ら決 定で きる四重極 子相互 作 用の定数で,9fl〈01ヤ〉は四重極 子 に対 す
る分子場 を表 す。
式(2.13)を4f電 子 の結晶場状 態に対 す る摂 動ハ ミル トニ ア ンと して取 り入れ,結 晶場
準位Eiを 歪みの2次 の項 まで計算 する と
Ei(er,)喇 噌 陥+浅 結rY,(2.15)
メ
と 書 け る 。 結 晶 場 の 自 由 エ ネ ル ギ ーF、。1、tは格 子 系 の 弾 性 エ ネ ル ギ ー1"、、、ti。、と4f電 子 系 の 自
由 エ ネ ル ギ ・一一・-F,。との 和 で 表 さ れ る 。
凡雇=Ii}aitiL'e+E..、.(2.16)
]Fl、"iceでは 結 晶 格 子 系 の 弾 性 エ ネ ル ギ ー に 対 応 して い て
、lo・
Iiaitice:'iEC・}ε面・(2」7)
と表 さ れ る。Crpoは 四 重極 子 一歪 み 相 互 作 用 が存 在 しな い 場 合 の弾 性 定 数 で あ る。 一方
君。、は4f電 子 系 の 自由エ ネル ギー で あ る。
F、。.=-kBTInZ(・ 、},T)一 一NkBTInZ(・ 五ン,T).(2 .18)
ここでNは 単位体積あた りのイオン数,Zは4f電 子系の状態和であ り次のように書ける。
姻 一吋 睾)〕.②1助
弾性定数は系の 自由エネルギーの歪みによる2階微分で定義されてお り次式を得 る。





,2xsrtr(T)≡〈葺 州 〈森1>」 側(2・21)
で定義 され る。〈〉はボル ヅマ ン分布の熱 平均 を表す 。 この式の第1項 は ヴァ ンブ レヅク
項 と呼ばれ 四 重極子演 算子Oryの 非 対角 要素 か らの寄 与 を表 し,低 温 では温 度 に よ らな
い定数 にな る。第2項 はキ ュ リー項 と呼 ばれOryの 対角 要素か らの寄 与で ある。結 晶場基
底状 態 が四重極子 に対 して縮 退 してい れば低 温 で発散 的 に増大 し,弾 性 定数Cfyは 低温
に向かって小さ くな る。 これ を弾性 定数 の ソフ ト化 と呼ぶ。あ る種の物質で はキ ュ リー
項 の寄 与が特 に大 き く低 温で格 子系が不安定 にな り構 造相転移 を起 こす場合 があ る。 こ
れは協力型ヤー ン ・テ ラー効果 と呼ばれ る。
四重極子相互f乍川が存在す る系 では,摂 動ハ ミル トニア ンは式(2.13)と 式(2.14)の 重ね
合 わせで あ る。
ilqg+11ce-9r
,Σ 砿(り 飯 一9ぺ Σ 〈Or,>Or,(i)"
一鄲 ω卜 紺 仰)
こ こで ε1ヤー91,y'<01ヤ>/91ヤを 改 め て 有効 な歪 み εryeffとお け ば既 述 の 議 論 が 利 用 で き る。 四 重
極 子演 算 子の 平均 値 くOr～ は線 形 応 答 が成 立 す る範 囲 で は
〈・,、〉一 一9,ズ,・r,,(2・23)
で あ る。 こ こ で εrを有 効 的 な歪 み εr評で 置 き換 え る と<Ory>は
じ
〈Or〉一一1煢,(224)
と記述で きる.こ れ を用 い ると 一般的 な弾性 定数の表式 として
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免 の 一礁 の ザ1 一辮(T),(225)
ポ
を得 る。 本研 究ではCeP,CeAsの 弾性 定 数の温度依存性 を測定 し,式(2.25)を 川 いた解
析 を進 め結 晶場状態 につ いての研究 を行 った。
また式(2.18)の 自山エネル ギー を用いて 熱膨 張 を議論す る ことがで きる。等方 的な応
力TBは 式(2.18)で 表 され る系の 自由エ ネル ギーF,。ta、を等方 的な歪みεBで1階微分 す ること
で表 され る。
・B一 籍Lら εβ+藷 .(2.26)
β β
X線 や容量法での熱膨張率の 実験 は外 部応 力がゼ ロ,す なわち丁詳0の 条件 で行 なわれて
い る。 したが って体 積歪み ε、と4f電 子 との相 互作用H=9rlOBεBに 起 因 する次の方程 式の
解 と して表 され る。
網 一一毒 〈cll'i(EB(T∂
εβ))〉(2,27)
実験 で求め られる熱膨 張率は △4μニ εB(T)/3と な る。式(2.27)を 計 算す ることで熱 膨張
率の結 晶場効 果 による寄与 が求 め られ る。
2.3ド ハ ー ス ・フ ァ ン ア ル フ ェ ン 効 果
ドハ ース ・ファンアル フ ェン効果(以 後dHvA効 果 と記す)は,外 部磁場〃の掃引 とと
もに物 理量が磁場 の逆数1/tlに 比例 する周期 で振 動す る現象 であ る。dHvA効 果は振動磁
化 すなわ ち交流帯磁率 で測定 され るの が一般的 であ る。精密 に実験 を行えば電気抵抗,
比熱,弾 性定 数,磁 歪 などで も磁場 中での量子振 動が観 測され る。 この現 象は磁場 に垂
直な面の電子状態 がラ ンダ ウ状態 に量子化 され,離 散的 なラ ンダ ウ状 態が フェル ミエ ネ
ル ギー を 次々 と通 過 す る と電 子 系の 自由エ ネル ギー が振 動 す る こ と に起源 が ある。
dHvA効 果 の理 論 的な計 算 はLitshitzとKosevichに よ って行 われて い る【4,51。磁 場 中での
ラ ンダウ状態 の 自由エ ネル ギー は リフシッツーコゼ ヴィッチの 式 と して知 られ る。以下
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に 要点 を簡 単 に述 べ る。
2.3.1ラ ン ダ ウ 準 位
Z軸 方 向 の 一様 な 静磁 場〃ニ(0,0/1)中 に存 在 す る質 量m,電 荷eの 自由電 子 を考 え る。 ラ
ンダ ウゲ ー ジの ベ ク トル ポ テ ン シ ャル を
A=(0,Ilx,O),(2.28)
とす る。 この とき電 子 の ハ ミル トニ ア ンは
つ
H一 云(P-IA)一 ,(2.29)
と表 され る。 これ を解 くと量子数nと 印加 磁場方 向 の波数 ベ ク トルkzで 指 定 され る固有
状態お よび固 有値は 次の ように与 え られ る。
φ。-exp(ik、.y+ikzz)(P.(x).
E.-h(O.(n+1)+咢 .(2.3・)





景了数nで 指定 され るエ ネル ギー 状態 をラ ンダウ準位 と呼 ぶ。 磁場 が存 在す る と き磁場
〆
方向に乖 直なkx一たy平而 内の 運 動は量子化 さ れ量子数nで 特徴 づ け られ る。他方,磁 場 方
向では波 数ベ ク トルκを持 つ平 面波 として取 り扱 え る。 この た め電子は磁場 に垂 直な面
で とび とびの 半径を持つ 円筒状の等エ ネル ギー 面に存在 す る。この 円筒をランダウチュー
ブ と呼ぶ。n番 日とn+1番 目の ラ ンダウ準 位間 のエ ネル ギ ー差△Eは サ イクロ トロ ンエ ネ
ル ギー
△1ヲ=ノ}ωf,(2.32)
とな る。 一・般 にサ イ クロ トロン運動 を行な って いる物質 中の伝導 電子の質 量は静止 質量
と等 し くない。dHvA効 果で 測定 され る篭 子の質景はサ イ クロ トロン有効質 量1ガと1呼ば
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れ る。 フェル ミ面の断面積 をA,波 数ベ ク トルの磁場方向成分 叡 とす る と有効質量 は次






2.3.2電 子 系 自 由 エ ネ ル ギ ーの 振 動 項
ゆ
LitshitzとKesevichに よ れ ば 磁 場 中 に あ る電 子 系 の 自由 エ ネル ギ ー の 振 動項 Ωは 電 子 の




ここでβ*は自由電子 のボー ア磁子βにあ らわれ る電子静止質量'η。をサイ クロ トロ ン有効










R・"。os三 网 茄 ・(2.38)
0
川ま印加磁場の逆数1111に対 す る振 動周期でdHvA周 波数 と呼ばれ る。dHvA周 波数Fは フェ
ル ミ面極 値断面積Aと 次式で結 ばれて いる。
c力
F翼 磊A ・(2 .39)
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A',は 球 状 フ ェル ミ面 で は2π で あ る。 フ ェル ミ面 が 球状 か ら ずれ る とA"は 大 き くな る。
　
Ωの式 中にバ は分 母に2乗 根 の形 で入 ってい る。 フェル ミ面 の形 が球 形 か らず れ るとA"
が大 き くなるため,自 由エネル ギー の振 動項 は小 さ くなるこ とが わかる。Rは 減 衰 因子
と呼 ばれ,Rτ は温度 因子,R.は デ ィングル因子,R,は ス ピン因子 を表 す。温度因子R.は 、
有限の温度 によるフ ェル ミ面のぼけに よ り振動が減衰す る効果 を表す。デ ィングル 因子
R.は 不純物 によ り、電子 のサイ クロ トロン運 動が散乱 されて有限の散乱時間 を持つ と不
確定性原理 によ りエ ネル ギー レベルがブ ロー ドにな ることで振動が減衰す る効 果で あ る。




ス ビン因子Rsは ラ ンダウ準位の ス ピ ン分 裂によ り位相 差が発 生 し振 動強度が干渉 する




減 衰 因rの うちRTは 温 度 が 上 昇 す る と,ま たR.は デ ィン グル 温 度T.が 大 き くな る と急
速 にoに 近 づ く。 ま た 有効 質 量rn*が 大 き くな っ て も温 度 因 子RT,デ ィ ン グル 因子R.は 急
激 に減 少 す る ため 振 動 の 減 袞 が激 し くな る。 この ため 、 大 きな 有 効 質 量 を もつ 亜 い 電 子
系のdHvA効 果 の 実 験 で は極 低 温,強 磁 場,純 良 単 結 品 とい っ た厳 しい 実 験 条 件 が必 要
とな る。
2.4音 響 ドハ ー ス 効 果 の 理 論
弾 骨 定数 のlill∫{振動項 △CiiはLifsh17とKoscvichに よ る電 子 自rllエ ネル ギー一式(2.34)を 歪




噸 望)ヲ4ガ無 ノ讐 錚,(243)
を得 る。 しか しこの現 象 論的方 法では フ ェル ミ面の極値断而積 と電r一 歪み相互作川 と
の間の 関係 は明 らかに な って いない。最近,片 岡 ・後藤 によ り音響 ドハース効果の理論
が提案 され,弾 性定数 の振動強度 か ら電子 一格子相互作用 を求め るこ とが可能 になった
17】。以下 にこの理論の概略 を述べ る。楕 円体状 の フ ェル ミ面 を考 え有効質 量近似 の取 り
扱い をする。
歪みEijが存在 す る系で の磁場H=rolA中 の フ ェル ミ面上 の伝 導電子 のハ ミル トニア ン
!
H。i、 は 次 の よ う に 書 け る 。
Ilcie=、H卩Ofb+1-lz.(2.44)
つ




H。rbの第1項 は 伝 導 電 子 の運 動 エ ネ ル ギ ー を表 し,そ の 第2項 は 歪 みEijに よ るエ ネ ル ギー
の 変化 を 表 す 。9ijは 歪 み と電 子 の 間 の結 合 定 数 で あ り,こ の大 き さ が電P一 格 子 相 互 作
用 の強 さ を反 映 す る。11zは ゼー マ ン エ ネル ギー で9は9値,dま パ ウ リス ピ ン演 算 子 で あ
る。 この ハ ミル トニ ア ン をス ケ ー リ ング理 論 を用 い て解 いて い く。 弾性 定 数 の 振 動項
　






式 中右辺の第2項 は歪み による2次 の項 であ り,一 般 にその寄与は小 さい と考 え られ る。
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を得 る。βは磁 場 の 方 向 余 弦 で あ り,βi2+fi .i2+βk2=1と な る。A'(fi)は フ ェル ミ面 の 曲 率 因
子 で あ る。R,,R.,Rsは そ れ ぞ れ 温 度 因 子,デ ィン グル 因 子,ス ピ ン 因 子 で あ る 。
41(β)は 面積 変化 率(areacoefficient)と 呼 ば れ フ ェ ル ミ面 の 極 値 断 面積Aの 歪 みEijに よ る
変化 率で 定 義 され る。
W)≡7(1β
,0){肴 λ(嘘(251)
面積変化率はフェル ミ而上の電子 と歪み との相互作用を表 したものであ り,そ の大 きさ
は電子一格子相互作用のみならず印加磁場方向にも依存 している。面積変化率が弾性定




こ こ にAjd(β)は 変 形 項,A,'(fi)は ロー テ ー シ ョ ン項,へmは マ ル チ バ ン ド項 と呼 ば れ る。
そ れ ぞ れ の項 に つ い て 以 下 に特 徴 を述 べ る。
変形 項Aijd(β)は 歪 み εiiによ る フ ェ ル ミ面 極 値 断 而 積 の 変化 の 寄 与を 表 す。 歪 み ε,iを誘




β1はi軸か ら の磁 場Hの 方 向 余 弦,m、 はi軸 方1司の 有 効 質 量,9hは(2.45)式 で 定 義 され た結
合 定 数 で あ る 。 この 式 か らA"d(β)は 磁 場 の 方 向 に対 して 異 方性 を持 つ こ とがわ か る。 ま
たi軸 方 向へ 進 行 す る縦 波 の 場 合,進 行 方 向 に垂 直 な 面 内 で はtsj=0と な りAiid(〆りは角 度 変




横波の場合 は方 向余弦β、とβ亅が ともに0で ない場合,即 ち超 音波の変位 と波 数ベ ク トルで
は られ る面 内で異方性 を示 すこ とがわか る。 またβ、とβjのどちらかが0と なる領域 では変
メ
形項4」d(β)=0と な る・ これは例 えば立方晶C糾 モー ドで変位【100】,波数 ベ ク トルiOIO】の
場合 に4回 対 称 面内(001)で は 異方性 を 示 し,(100),(010)で は変 形項 へyd=0と な る。つ
ま り横 波では電子 一格 子相 互作用 は変位 と波数 ベク トルで挟 まれ た領 域で大 き く作川 す
るこ とを表 してい る。
次 に ロー テーシ ョン項A,j「(fi)につ いて述べ る。i軸方 向に変位 しj軸方向に進 行 する横波
超 音波 は結 晶 中に歪みEijと右 回 りの回転`馬を誘起 す る。零磁場 中では超 音波の 誘起 す る
回転方 向の交代 に対 して電子の 自山エネル ギーは等 しい。 しか し,磁 場 中では回転方向
の交代 ε、」+噛→ も,+佛に対 して電子の 自由エネル ギー は等 しくない。 これ を回転効 果 と呼
ぶ 。 ローテー シヨン項 は回転効 果 によるフェル ミ面極値断面積の 変化 を表す。実験 の ヒ
では回転方向の交代 は横 波超 音波の変位"と 波数ベ ク トルたの交換 に相 当す る。 したが っ
て回転 効果 は横 波超 音波 に対 してのみ生 じ,縦 波の ロー テー シ ョ ン項 は0で あ る。横波
の ローテーシ ョン項 は次式 で表 され る。
,(一 ・-mi+m1)β,β ノハ
・(β)噐 備 βノ+購 棚 護(2・55)
回転効 果 は印加磁場方 向に垂 直なフェル ミ面の断面積 が格 子の回 転 によって変化 す る幾
何学的効果 で あ り結合 定数 には無関係 である。 また表式か らmj=Mkの 場合 にはAij「(`S)ニ0
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で あるこ とは球面 を回 転させて も断面積 は不変であ ることを意味 して いる。 また横波 の
変形項 と同 じ くβiとβjがともに0で ない場合 にのみ効 果 を表す こ とがわ かる。
最後 に マルチバ ン ド項A、jmにつ いて述 べ る。複 数のバ ン ドが存在 す る系 を考 える 。一
般 に結晶 中に歪み が誘 起 され るとそれぞれのバ ン ドエネル ギーが 変化 する。系の電子 数
は保存 され るので異 な るバ ン ド間に電子 の移動が生 じる。 この結 果 フェル ミエ ネル ギー
が変化す る。 歪み に依 存 す る フェル ミエ ネルギ ー をEF(ε)とす る とマ ルチバ ン ド項 は次
の よ うに定義 され る。
ハ写≡讎 糺(　 )
マルチバ ン ド項 は系の 体積 を変化 させ る縦 波振動モー ドで大 きい 。系の体積 が変化 しな
い横波振動モー ドでは 小さい,ま たは零 であ ると予想 され る。 またマルチバ ン ド項 は磁
場の方 向に対 して等方的 で ある と考 え られ る。本研 究ではAijmは磁 場方向 によ らず一 定
であ ると仮 定 して解 析 を行 った。
また変形 ポテ ンシャル叫 と音響 ドハー ス効果 の理論 で導入 され た面積変化 率Aijとの 間
には次の関係 式が成 立す る。
ろ 一 πパIA,,・1.(2.57)
E,は フェル ミ面の フェル ミエネル ギーであ る。 この こ とか らも面積 変化 率の大 きさは電
ゾ
r一 格r相 互 作川の 大 きさを反映 して いるこ とがわ かる。
本研 究では実験 結果 にFFTを 作川 させて弾性 定数の振 動強度 △qjを求 めた。 また曲率
因 了や 有効質 吊は フ ェル ミ而の形状 を回転楕 円体 と仮定す るこ とで,解 析的 に角度 変化
を見積 もることがで きる[5J。その ように して求めた山率因子や減衰 因子 による補 正 を行
ない 面積変化率へ を求 めて,計 算他 と比較す ることで結合 定数9ijおよび マル チバ ン ド項
Aijmを見 積 も り,電r一 格 子相 互作川の 大 きさ を求 め た。振 動 成分 を得 る于段 と して 本
lrl}究では演算11占閥が 比較的短 い高速 フー リエ 変換(FFT)を 川 いて実 験デー タか らdllvA
周 波数 を求 めた。FFTの 境 界条 件 を濯iたすため に実験デー タに ハニ ング関数 を掛 けて計
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算 した。FFTを 行な うにあた ってハニ ング関数 を掛 けているため,そ のままではFF1「ピー
ク強度 は弾性 定数振 動強度 の半分 になって しま うので,FFTの 後で2倍 して いる【り1。
音響 ドハ ース効果で も振動 磁化 によるdHvA効 果 と同様 に有効質 量〃」`やデ ィ ングル温
度TDを 求 める ことがで きる【9亅。FFTの 範囲〃1→H,に 対 して平均 磁場〃。を
毒 翫+赱),(258)




とな る。左辺 に測定 した振 動強度 を与え,右 辺 のconst.を パ ラメー タと して フィ ヅテ ィ
ングを行な うことに よ り有効 質量〃ゲを見積 も る ことがで きる。 また温度T一 定で の振 動
強度 の磁場 変化 を考 え るとデ ィングル 因子 に よ り
ln[△c調sillh(2n2kBTm'c/entl・)]-c・nst・-27t2kBTDtn'c/entl,(2・6・)
とな る。 有効 質量m'が 分 か っていれば横軸 を磁 場 の逆数1〃1と した 直線 の傾 きか らデ ィ
ングル 温度T.を 見積 もることがで きる。
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よ り求め ることがで きる。 ここでρは物質 の密度 で あ る。 よ って弾性 定 数の 測定 は と り
もなおさず物質 の音速の測定 である。本研究での超 音波実験 ではパル スエコー法を川 い,
音速の相対変化の精 密 測定 には位相 比較法 を用い た。以下 に超 音 波実験の方法 について
記述 する。 また試料 中 に超 音波 を誘起 するために必要な振 動子 ど接着 剤,低 温状態 を実
現 す る冷凍機 等について も述べ る。
3.1超 音 波 測 定 方 法
前述 したよ うに物質の 弾性定数 を知 るため には音速 を測定 する必要 があ る。本研究で
の超 音 波測定で はパル スエ コー法を川 いた【1]。図3.1に パル スエ コー法の原理 を示 す。
試料 の平行 な両端 には 電気信号 を超 音波 に変換 する振 動子 を接着 剤 で張 り付 ける。高周
波発振器で発生 した正弦波 をゲー トに通 してパルス状 に して振動 子 に与えると,試 料 中
に超 音波パル スが発生す る。発生 したパル スは試料 中を伝 播 して反対側の 面で反射 され ,
再び試料 中 を逆方向に伝播 して入射面で反射,ま た伝播 してい って反射 す る。 この よう
に試料 両端 面で次々 と反射 が繰 り返 され る。 これ をパル スエコー と呼ぶ。反刈側の振動
了で超音波パル スエ コー を電気信 号に変換するこ とによ りオ シロスコープでパルスエ コー
を観測で きる。各超 音波パルスは試料 中を伝播 した距離に 比例 してII寺間tit=2(11-1)L/vだ
け遅延 す る(図3.2)。Lは 試料両端 面間の長 さ,vは 音速,Ilは パル スエコーの番 号で ある。













図3.1試 料 中 を伝 播 す る超 音 波 の 様 子 。
/riVepulぼ → †
図32パ ル スエ コー 法 の 原 理 図 。
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隔rの 絶対値 はオ シ ロス コー プで測定 した。
音響 ドハ ース効果 のよ うな音速 の 址 チ振動 はpPmオ ー ダーの微小 変 化を高い分解能 で
測定 する必 要がある。 また磁場 の関数 と して 音速の量 チ振動 を測定 するため測定点数 が
膨 大であ り,音 響 ドハース実験 の遂行 にはコ ンピュー タを川いた 自動計測が不 可欠で あ
る。3.1節 で述べ たパル スエ コー をオ シロス コー プで測定す る方 法は簡便では あ るが分
解能 は低 く,音 速 の相対 変化 を高精度で測定 す ることは非 常に難 しい。 また コンピュー
タを用い た測定の 自動化 も困難 であ る。そ こで本研究では これ らの条件 を満 たす方法 と
してパルスエ コーを用 いた位相 比較 法卩,2】を川 いて実験 を行 った。図3.3に 位相 比較法 の
動作原 理 を示す。高周 波発振器 で発生 した周 波数/の 正弦波 は分配器 で超 音波信 号側 と
参照信号側 とに分割 され る。参照信号側は 直接位柑比較 器に入 力 し,超 音波信 号側 は ダ
イオー ドゲ ー トでチ ョヅプされて幅約O.5psの パル ス信 号 に整形 され,振 動 子で超 音波
に変換 され て試料 中に導入 され る。図右上のパルス ジ ェネ レー タは システム全体の 同期
信号 を作 りだ していて繰 り返 し周波数 は数kHzで あ る。 ダイオー ドゲー トでのチ ョ ップ
は この周波数 に同期 して 動作 する。試料 中の超 音波パル スは3.1節 で示 した ように両端
面で反射 を繰 り返 してパル スエ コー を生 じる。パル スエ コーは試 料中 を通過 することで
遅延 す るため に,n番 目の パル スエ コー と参照 信号 との間には位 相差 ψ,が生 じる。位 相
比較器 で両者の積 を とると直流成 分 と して位相 差 が検 出 され る。位相 差φ、と音速レとの
間 には次の ような関係 が成 り立つ。
Φ广2π(2n-1)L/'(3 .3)
レ
ここでLとfは それ ぞれ試料 両端 面間の 長さ,超 音波の周波数で ある。 音速 がムレだ け変化
する と位相 差 画 も変化 す る。 ここで位相差 が 一定(多 くの場 合 ¢P,=O)に な るよ うに高


















図3.3位 相 比 較 法 のJS顎理 図 。
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図3.4実 験 に用 い た測 定 装 置の ブ ロ ック 図。
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の関係 が成 り立つ。 こ れは音速 の相対 変化 を周波数の相対変化 と して測定 で きることを
意味す る。 この方法は使川す る周波数 を10MHz～200MHzに とる こ とで10引7～IO-sとい う
非 常 に高い分解能 で 周波数す なわち 音速 の相 対変化 を測定す るこ とがで きる。 図3.4に
用いた測定装置の プロ ヅク図 を示す。
3。2振 動 子 と 接 着 剤
この節で は超 音波 実験 に必要不可欠な振動子 と接着剤 について述 べ る。振動子の材料
には圧電物 質 を使 う。材料 と しては水 晶(Sio2),ニ オ ブ酸 リチ ウム(LiNbO,)が 用 い られ
る。 本研究では材料 と して機械結合定数 が大 き くエ ネル ギー 変換 効率 の高 いニオ ブ酸 リ
チウム(LiNbO,)を 川い,そ の 単結晶ウエ ハー(LI」寿セラ ミックス)か ら振動子 を作成 した。
使用 した ウエハーは縦 波用が36。Yカ ッ ト,横 波用がXカ ッ トで ある。振動子 の基 本周
波数は縦 波川 で15MHz,横 波川で8MHz程 度 にな るように振動子 の厚み を調整 した。な
お 実際 の測定で は周波 数 が高いほ うが分解能が向上す るので,エ コーの状態 をみ なが ら
基 本周 波数の3か ら7倍 の周波数 で実験 を行 った 。図3.5に 振 動子の 構造 を示 す。切 り出
したニオ ブ酸 リチ ウムの 円板 に リング状 のマス クを被 せて金 を蒸 着 し,信 号端 子 と接 地
端 子 を作 ってい る。 この他 に振動 子の材料 としては タンタル酸 リチ ウム(LiTaO,),酸 化
亜鉛(ZnO)薄 膜 や ポ リビニ リデ ンフルオ ライ ド(PVDF)な どがあ るが本研 究では 使用 し
て いない。
ゾ
振動子 を試料 に固 定す る接着剤 は振 動子 と試料 の熱膨張 の違い によ り,低 温で破壊 さ
れ る。室温か ら極低温 まで をカバー す る接着 剤が存 在 しないので温 度範囲 ご とに振動了
をい くつかの接 着剤で接着 しなおす こ とで対応 して いる。200Kか ら77K程 度 まではチオ
コールLP31(東 レチオ コール)を,150Kよ り低 温領域では 一液型RTVゴ ム脱酢 酸 タイ プ
(信越化学)を 使川 した。
3.3ク ラ イ オ ス タ ッ ト
音響 ドハー ス効果の よ うな吊子 効果の 測定には熱による散乱 を避 け るため にも極 低温
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図3.82軸 ゴ ニ オ メ ー タ ー の 概 観 図 。
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文 献に詳 しい13,4亅。図3.6に クライオ スタ ッ トの概観図 を示す。図3・7には'1-lcガス のハ ン
ドリングシステムを示 す。循環式の ため400mKの 一定温度 が長時間 にわた って得 られ,
実験の連続実行 が可能である。 また トップローデ ィング式のため試料 交換が容 易であ る。
磁場発生は8T超 伝導マ グネ ッ ト(オヅクスフォー ド社)も しくは12T超 伝導マ グネ ッ ト(オ ッ
クス フォー ド社)を 用いた。
3.42軸 ゴ ニ オ メ ー タ ー
フェル ミ面の形状 や電 子 一格 子相互作用 を研究 する音響 ドハー ス効果の実験 では複 数
の結晶面 内で磁場の方 向 を細か く変 えて行 う必 要がある。本研 究 では クライオスタ ヅ ト
の外 部か ら結晶方位 を任 意の方 向に制御で きる2軸 ゴニオメー ター を使川 した【5亅。図3.8
に装置の概略を示す。 この装置により特定の結晶面内での磁場錆引のたびごとに試料 を
引 き抜 いて試料方位 を変 える必 要がな く,長 時 間の連続 した音響 ドハ ース実験 を進め る
ことが可能 になった。
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Laモ ノ ブ ニ ク タ イ トの 音 響 ドハ ース 効 果
4.1こ れ ま で の フ ェ ル ミ 面 研 究
Laモ ノ ブニ クタイ トはNaCl型 立方 晶構造 を持 つ 典型的 な半金属で あ る。Ccモ ノブニ
クタイ トの参照 系 と して重 要で,特 に 高濃度近 藤物 質CcSbの 参 照系 で あるLaSbは 最 も
多 くの研究 がなされて きた。LaSbのdHvA効 果の実験 は北沢【1]や摂待 ら12亅によ り行 なわ
れ た。図4.1にLaSbの 極 値断 面積の角度変化 を示す[2】。 白丸 は北沢,黒 丸 は摂待 による
実験結果であ る。実線 は長谷川 によるバ ン ド計算の結果で,ス レー タ交換 ポテンシャル
オ
を導 入 した相 対 論 的APW法(argumentedplanewavemc電hod)で 計 算 され た 。 図4.2に 計
算 で 得 られ たLaSbの バ ン ド構 造 を示 す 【31。極 値 断 面積 の 実 験 結 果 とバ ン ド計 算 の 結 果
は よ く一 致 して い る。 しか しな が らこの バ ン ド計 算 で は,ス レー タ交 換 ポ テ ン シ ャル を
導 入 して 自 己 無 撞着 な 計 算 を 行 う と,非 占有 状 態 のLa-4fバ ン ドが フ ェル ミ準位 よ りも
低 い位 置 に きて しま う な ど矛 盾 が生 じて い る。 この点 に 関 して は,そ の 後 金 田 に よ り準
位補 正項 を含 んだLMTO法(linearmuffin-tinorbitalmcthod)に よ るバ ン ド計 算 が行 わ れ,
非 占有 のLa-4f状 態 が フ ェル ミ準位 の上 部 に 存 在 し実 験 で 得 られ た フ ェル ミ面 を再 現 す
る こ とに成 功 して い る 。 しか しな が ら,金 田の 計 算 で得 られ た フ ェル ミ面形 状 は 長谷 川
に よ る バ ン ド計 算 の 結 果 と大 きな相 違 は な い。 す な わ ちLaSbの フ ェル ミ面 は3つ のX点
に 中心 を持 つ 回転 楕 円体状 の α電子 面 と,r点 に 中 心 を持 つ 球 状 の βホ ー ル 面お よ びr点
に 中心 を もつ4回 対 称 軸 方 向 に膨 れ た 正 八 面体 状 のyホ ー ル 面 の3つ の フ ェル ミ面 か ら構
成 され て い る。 図4.3にLaSbの フ ェル ミ面 の構 造 を示 す(3】。
LaAsとLaBiもLaSbと 同様 の フ ェル ミ面 を持 つ と考 え られ て い る。 違 い は フ ェル ミ面
の大 き さで,プ ニ ク トゲ ンの原 子 量 の増 加 と と も に フ エル ミ面 は 大 き くな る。LaBiの バ
ン ド計 算 は 長 谷 川 に よ り,ま たLaAsの バ ン ド計 算 は金 田 に よ って な さ れ た。 金 田 に よ
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図4、7長 谷 川 の バ ン ド計 算 に よ るLaBiの バ ン ド構 造(31。
悔1; _f__.
図4.8LnBiの フ ェル ミ而 構 造131。
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に それ ぞ れ 示 す【41。ま た図4.6にLaBiの 極 値 断 面 積 の 角 度 変1匕 を示 す 【51。白丸 は 北 沢 ら
に よ るdHvA効 果 の 実 験 結 果 で,実 線 は 長 谷 川 に よ るバ ン ド計 算 の 結 果でLaSbと 同 様 に
ス レー タ 交換 ポ テ ンシ ャ ル を導 入 した 相 対 論 的APW法 で 計 算 さ れ た 。 図4.7に 計 算 で 得
られ たLaBiの バ ン ド構 造 を,図4.8にLaBiの フ ェル ミ面構 造 をそ れ ぞ れ 示 す 【3亅。LaBiは
北 沢 らに よ りdHvA効 果 が測 定 さ れ て い るが,LaAsに つ い て は過 去 に 実 験 は 行 わ れ て い
な い。LaBiの 極 値 断 面積 の 実 験 結 果 とバ ン ド計 算 の 結 果 は よ く一致 して い る。 しか しα
電子 面 の極 値 断 面積 の大 きい 領 域 で実 験 結 果が な い ため,こ の付 近 の 詳細 は 不 明で あ る。
Laモ ノ ブニ クタ イ トLaXの 電 子 面 を構 成 して い るバ ン ドは 主 と してLa-5d,一 方 ホ ー ル
は 主 と して プニ ク トゲ ンxのpバ ン ド(As・4p,sb-5p,Bi-6p)で あ る。 な おLaPは 長 谷 川
【6亅,金田[4亅に よ りバ ン ド計 算 が 行 わ れ て い るが,良 質 の 単 結 晶試 料 の 育 成 が 困 難 な た
め 本研 究 で は 実験 を行 わ な か っ た。
4.2実 験 結 果
本 研 究 で はLaAsとLaBiに つ い て 音 響 ドハ ー ス 効 果 を,2軸 ゴ ニ オ メ ー タ を 装 備 した
3H
cク ラ イ オ ス タ ッ トを川 い て 行 った 。磁 場 は超 伝 導 マ グネ ッ トを用 い て 印加 した 。
4.2.1dHvA周 波 数
LaAsの 音 響 ドハ ー ス効 果 は縦 波C,、モ ー ドと横 波Cgモ ー ドで行 った。LaBiの 音響 ドハ ー
ス効 果 は縦 波Cnモ ー ドで の み 行 っ た。 測定 温度 はLaAsのC、 、モー ドで0,40K,C覗 モ ー ド
で0.41K,LaBiのCnモ ー ドで〔〕.60Kで あ っ た 。 こ こ で縦 波Cuモ ー ドの 進 行 方 向 は1001】 に
とる。 す な わ ちu!/k//[OOI】で あ る。 こ こでuは 変位,kは 波数 ベ ク トル であ る。 まずCllモ ー
ドの実 験 結 呆 に つ い て述 べ る。
LaAsに お け る弾 性 定 数Cnの 窒 素 温 度(T=8〔 〕K)で の 絶 対 値 は1.7Xl{}i2crg/cm3,ま た
LaBiに お け る弾 性 定 数Cttの1'=150Kで の絶 対 値 は1.3×1012crg/cm3で あ った 。C、童モ ー ド
での磁 場 印加 範 囲 はLaAs,LaBi共 に【1001-[oo11-【110】 一[100】で あ っ た 。LaAsのcllモ ー
ドで測 定 したdHvA周 波 数 の 磁 場 方 向依 存 性 を図4.9に[7】,LaBiのcllモ ー ドで測 定 した
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図4・11LaAsのC叫 モ ー ドにお け るdHvA周 波 数 の 磁 場 方 向依 存性
。
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LaBiで は120kOeま で 印 加 した。 実験 温度 はLaAsで は0.40K,LaBiで は〔}.60Kで あ っ た。
LaAsで は球 状(Sホ ー ル 而,回 転楕 円体 状α3電子 面 は 測定 した 全領域 で 観 測 され た が,α1,
α2電子 面 とYホ ール 面 は 一 部 領 域 だ け で 観 測 さ れ た 。 一 方LaBiで は`s,Yホ ー ル 面は ど ち
らも測 定 した 全領 域 で 観 測 さ れ た が,電 子 面αpα2,α3はdHvA周 波 数 す な わ ち極 値 断
面積 が大 きい 部分 で信 号 が観 測 さ れ な か った 。 これ は バ ン ド刮 算 で 予 想 され る回 転 楕 円
体 状 の 電 了 面 での 極 値 断 面 積 の 最 大 と最 小の 比 が約6:1と 大 きい た め に,曲 率 囚 子 が 大
き くな ってdHvA信 号 を減 衰 さ せ た た め と考 え られ る。
LaAsで は横 波C覗 モ ー ド(u〃【100】,〃ノ[010】)でも音 響 ドハ ー ス効 果 を測 定 した。 ら モ ー
ドで はy軸 方 向 に 進 行(k//1'010])しx軸 方 向 に 変位(u/4100】)さ せ た。LaAsに お け る弾 性 定
数C唱 の 窒 素 温度(T=78K)で の 絶 対 値 は4.3×10"crgメcm3で あ っだ 。 磁 場 の印 加 範 囲 は,
【001】一【100】一【OIO]一【001亅で全 て の幾 何 学 的 に独 立 な4回 対 称 面 内 で 実験 を 行 っ た 。 図
4.11に ら モ ー ドでのdHvA周 波 数 の磁 場 方 向 依 存 性 を 示 す 。C,、と同 様 にβホー ル 面 は 測
定 した全 ての 領 域 で 観 測 さ れ た が,3つ のα電 子 面 とYホ ール 面 は 一部 の 領 域 だ け で 観 測
さ れ た。Yホ ール 面 は,dHvA周 波数 の 小 さ くな る2回 軸 近傍 で観 測 さ れ て い る 。α電 子 面
もdHvA周 波 数 が大 き い領 域 で 観 測 さ れ に く くな って い る。ら で 観 測 さ れ たdHvA周 波
数 の大 きさ はCilで 観 測 され た もの と良 く一 致 して い る。
以 上 の結 果 を考 慮 して最 終 的 な フ ェル ミ面 の形 状 を決 定 した。 図4.12に 本 研 究 で 決 定
したLaAsのdHvA周 波数 の 磁 場 方 向依 存 性 を 示 す 。 実線 は金 田 に よ るLaSbの バ ン ド計 算
結果 をα電 子 面の<100>方 向 の 大 きさ で ス ケ ール した もの で あ る 。 ス ケ ール 因子 は028
で あ る。 両 者 を 比 較 す る とLaAsの βホ ー ル 面 は 良 く一致 して い る が,Yホ ー ル 面 は
<100>方 向 で 実験 結 果 の方 が 少 し大 き くな っ て い る。 またα電 子 面 は 回転 楕 円体 の 主 軸
を まわ る方 向 で 実験 結 果 の 方 が 人 き くな って い る。 しか しな が ら定 性 的 に は 良 い一 致 を
示 して い る と考 え られ る 。 また 図4」3に 本 研 究 で 決 定 したLaBiのdHvAの 周 波 数 の磁 場
方 向依 存性 を示 す 。 実線 は 長 谷 川 に よ るバ ン ド計 算 の 結 果 で あ る。LaBiで は バ ン ド計 算
か ら予 想 され る角度 変 化 と良 い 一 致 を示 す 。 音 響 ドハ ー ス効 果 の 実験 結 果 か ら見 積 った




















図4.12LaAsのdHvA周 波 数 の 磁 場 方 向依 存 性 。 実線 は 金 田 に よ るLaSbの バ ン ド計 算
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図4,13LaBiのdHvA周 波数の磁場方 向依存性 。黒、記 号は本研究 による実験結果 である。
白抜丸 は北 沢による実験結果で ある【3亅。 実線は長谷川によるバン ド計 算結果 である13)。
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計算 によればLaAsの キャ リア数 はO.184×IU2/Laで あ り[4],実 験 値 は理論他 に対 して約
30%大 きい。 しか しLaAsの フ エル ミ面の大 きさは1価 金属 なと と比べて はるかに小 さ く,
高精度の計 算が難 しい。 よって実験 か ら求め られ たキ ャ リア数 とバ ン ド副算 との 一致は
満足 すべ きものであ る。
表4.1にLaAsの サイクロ トロン有効質量 を,表4.2にLaBiの サイ クロ トロン有効質 量 を
それ ぞれ示 す。両者 と も縦 波C1、モー ドでの デー タを用いて 見積 っ た。括弧 内にバ ン ド
計算か ら求め られた数 値 を示す。回転楕 円体状 の電子面の うち最 大の極値 断面積 を まわ
る電子の有効 質量tn//は振動強度 が小 さ く計算 で きな かった。LaAsで はα電子 面,`～ホー
ル 面 と も実験値 の方 が理論値 よ りも軽 い。一方,LaBiはYホ ール 面は実験 結果 とバ ン ド
計 算 の結果 が 良 く一致 して いる 。 しか しなが らα電 子 面,tSホ ーx'ル面で は実 験値 の方 が
重 い。
表4.3に 本研 究で用 いた試料の デ ィングル温度T.を 示す。LaAsのYホ ール 面 は振動強度
が小さ くデ ィングル温度の決定 は出来 なかった。LaBiの α電子面 とYホール面でデ ィング
ル温度が1K未 満 で あ り不純物 の少 ない良質な 単結晶 である こ とを 示 してい る。 しか し
なが らLaAsとLaBiは(Sホ ール 面だ けデ ィン グル温度 が大 きい。(Sホール 面だけ電 子の散
乱 が大 きい可能性 があ る。
4.2.2振 動 強 度
ここではLaAsとLaBiの 弾性 定数の振動強度 の磁 場方 向依 存性 につ いて結果 を述べ る。
2章4節 で示 した様 に,音 響 ドハース効果の弾性 定数の振動強度 には電子 一格子相 互作 川
が反映 されてい る。IOOll方 向 に進行す る縦 波超 音波 によって歪み ㌦を誘起 するとz軸 方
向が他 のx軸 方向,y軸 方向 に対 して異方的 とな る。超 音波が誘起 す る歪みは極 めて小 さ
い ため にフェル ミ面の極値 断面積 の大 きさには影響 を与 えない。 しか し断面積 の歪み に
対 する一次の微分係 数の2乗 に比例 す る振 動強度 には影響 を及 ぼす。 た とえば立 方晶の
場合(OO1】方向 と【ユ00】方向では結晶構造 としては等価 であ るので,観 測 され るdHvA振 動
数 すなわ ち極 値断面積 は等 しい。 しか し,超 音波 による歪みの異 方性の ため に,結 晶学
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的 に等 価 な而 で あ って も振 動 強度 が 異 な る可 能性 が あ る。 振 動 強 度 の 異方 性 を 明 らか に
す る た め には 多 くの 結'晶学 的 な 而 内 で の 振 動 強 度 の 詳 しい 実 験 が 必 要 で あ る。
図4.14にLaAsに お け る縦 波Cl1モ ー一ドで の フー リエ ・ス ペ ク トル の磁 場 方 向依 存性 を示
す。 ま た 図4」5にLaBiの お け る縦 波C11モ ー ドで の フ ー リエ ・ス ペ ク トル の 磁 場 方 向依 存
性 を示 した。 図4.16に はLaAsに お け る縦 波Cltモ ー ドで の 各 ブ ラ ン チ の振 動 強 度 の 磁 場
方 向依 存性 を,図4」7にLaBiに お け る縦 波Cllモ ー ドで の 各 ブ ラ ン チ の 振 動 強 度 の 磁 場 方
位 依 存 性 それ ぞ れ 示 す 。 印 加 磁 場 の 角 度 範 囲 は両 者 と も 【1001-[ool亅 一[1111-〔110亅
一【1〔〕Olであ る
。 実 験 温 度 はLaAsが0.4〔 〕K,LaBiがO.60K,フ ー リエ 変 換 の 区 間 はLaAsが
4{,～80kOc,LaBiが60～120kOe,中 心 磁 場 はLaAsが53.3kOe,LaBiが80kOeで あ る。 図
4」8に はLaAsに お け る横 波C覗 モ ー ドで の ス ペ ク トル の 磁 場 方 向依 存 性 を,図4.19に は 各
ブ ラ ン チ の 振 動 強 度 の 角 度 依 存性 を そ れ ぞ れ示 す。 実 験 温 度 はO.41K,フ ー リエ 変 換 の
区 間 は40～80kOc,中 心 磁 場 は53..3kOcで あ る。 ま た印 加 磁 場 の 角 度 範 囲 はIOO1]一 【101]
一(100]一[110j-一 【Olo)一【Ol1亅一一(ooユ1であ る
。 以 下 に各 フ ェル ミ而 ご とに結 果 を述 べ る。
(a)α電 子 而
図4.16に 示 した よ う にLaAsのCIIモ ー ドにお け るα電 子 而 の振 動 強 度 の 角 度 変 化 は,磁
場 の 方 向 が楕 円体 の 長 軸 と一 致 し最 小 の 極 値 断面 積 を観 測 す る方 向 で 最 も強 く観 測 され
て い る。 す な わ ちα1電子 而 で は11001方 向 が,α3電 子 面で は【001]方 向 が 大 きな 振 動 強 度 を
ゾ
示 す 。 また,楕 円体 の 長 軸 を誘起 した 歪 み%と ・致 す る 方 向 に 持 つ α電 子 而 の 振 動 強 度
は α驅,α2電子 而 の 振 動 強 度 と比 較 して 約2倍 大 きい。LaAsで は 歪 み ㌦ に対 して,ブ リル
ア ン ゾー ンのX ,点 に 中 心 を持 つα鐔 子 而 が 歪み と強 く結 合 し,垂 直 な 而 内 のX,,X,点 に
中 心 を持 つα,,α ユ電 子面 は 歪 み との結 合 が 弱 い と言 え る。
一一方 図4」9に 示 したLaA:の%モ ー ドに お け る回 転 楕 円体 状 のα電 子 面 はα
,,α2,α3の
各 電r・i1で 異 方性 は認 め られ な い 。3つ の 電 了 而 の 振 動 強 度 は 同程 度 の 大 きさ を持 って
い る。 本実 験 で は 変位{t//(1001,波 数 ベ ク トルk//[OIO]の 横 波 を使 っ て 歪 み ～を誘 起 した 。
測 定 を 行 な った3つ の4回 刈 称 而(1〔10),(010),(0〔,1)に お い て 電 子 と歪 み との 結 合 が磁 場
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図4.頓LaAsのC,,モ ー ドに お け る振 動 強 度 の 磁 場 方 向依 存 性 。
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図4、19LaAsのC"モ ー ドに お け る振 動 強 度 の磁 場 方 向依 存 性 。
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な 差 異 は 認 め られ て い な い 。
また 図4・19に 示 し た よ う にLaBiの α1,α2,α3の 各 電 子 面 はCllモ ー一ドにお い て 同 程 度 の
振 動 強 度 持 ち,LaAsの 様 な フ ェル ミ面 が 位 置 す る場 所 の 違 い に よ る異 方 性 は 認 め られ
ない 。[001亅一【11ユ1-【110]面 内 のα1,α 、電 子 面の振 動 強 度 は 重 な り合 って い る と考 え て ,
観 測 され た 振 動 強度 を2分 の1に して あ る。LaAsのCll,C斜,LaBiのCl1の 各 モー ドで観
測 され た α電 子 而 の 振 動 強 度 は 極 値 断 面 積 が最 小 とな る 方 向で 最 も強 く,最 大 と な る方
向 で 最 も弱 くな って い る。 この 結 果 は 楕 円体 の 山 率 因 子 や サ イ ク ロ トロン有 効 質 量 の角
度依 存性 を反 映 して い るた め と考 え られ る。
(b)βホー ル 面
fSホー ル 而 はdHvA周 波 数 の 角 度 変化 か らほ とん ど球 状 の フ ェル ミ而 と考 え る こ と がで
き,曲 率 因 子 や サ イ ク ロ トロ ン有効 質 量 は 角 度 に よ らず一 定 で あ る と期 待 で き る。 しか
し図4・16に 示 す よ うにLaAsのCriモ ー ドに お ける振 動 強 度 は 【001】方 向で 弱 くな って お り,
明確 な角 度 依 存性 を示 す。 しか し,同 じ歪 みE zzが誘 起 され て い て もLaBiはLaAsと 様 相
が異 な る。LaBiの6ホ ー ル 而の 振 動 強 度 はIOOI)方 向 に加 え て[100亅方 向 で も弱 く
,{101】 方
向や1110】方 向 で 強 くな って い る。LaAsとLaBiで は歪 みE zzに対 す る応 答 が 異 な る と考 え
られ る。
また 同 じLaAsで も横 波C糾 モー ドに対 す る振 動 強 度 の 角 度 変 化 はCllモ ー ドと異 な っ て
ソ
い る。4回 対 称 軸 【100】方 向 か ら2回 対 称 軸 【1101に 向 か って 一 度 振 動 強 度 が 弱 くな っ て い
て,4回 軸 対称 軸 と2回 対 称 軸 の 双 方 で ピー クを持 つ よ うな 変化 を示 す 。1100亅方 向 で の α
電 了面 の2倍 高調 波 の1・44×10fioeに 対 して βホー ル 面 の そ れ は1 .20×lo60e,【1101方 向 で
のα電 子 而の2倍 高 調 波 の1.88×1060cに 対 して βホ ー ル 而 の そ れ は1 .60×1060eと 異 な っ
てお り,ど ち らの ピー ク もα雷 子 而の2倍 高 調 波 とβホ ー ル 而 の 両 者 の 振 動 強度 の 重 ね 合
わせ の 結 果 生 じた もの で は な い。 この 角 度 変化 は 本 質的 な もの で あ る と考 え られ る。
(c)Yホ ール 而
yホ ール 而の 振 動 強 度 はLaAsのCl1,C↓4両 モ ー ド,LaBiのCTIモ ー ドの す べ て で 同 じ傾
向 を 示 して い る。 す な わ ち2回 対 称 軸 〈II()〉 方 向 で 振 動 強 度 は 強 く4回 対 称 軸<100>方
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向では弱 い。Yホ ール 面ではバ ン ド計算か ら<100>方 向に伸びた八面 体状の フェル ミ面
と考 え られ,こ の場合く100>方 向 で曲率因 子 が大 き くな りくllO>方 向で小さ くなる。
LaAs,LaBiのYホ ール 面 の振 動強度 は フェル ミ面の形状 を反 映 してい ると思 われ る。 さ
らに詳 しく見 てい くとLaAsのC覗 モー ドにお いて<100>方 向ではYブ ラ ンチは観測 されて
いない。LaBiで は全領 域で振 動が観測 されてい る。 この ような違 いは物質 ごとに相互作
用の働 きが異な るか らであ ると考え られ るが,詳 細は不明であ り今後の課題 である。
4.3解 析 と 考 察
これ まで述べ たよう に希 上類 モノブニ クタイ トは ブ リル アン ゾー ン境 界の3つ のX点
に回転楕 円体状のa電 子 面,r点 に球 状のβホー ル面 と八面体状 のYホ ール 面 とい う比較
的簡単な フェル ミ面構 造 を持 ち,音 響 ドハース効果の理論 を適角 しや すい。本研 究では
この う ち最 も構 造 が単 純 なα電 子 面(回 転 楕 円体)と βホ ー ル 面(球 体)に つ い て 面積
変化 率 を決 定 し,電 子 一格 子 相 互 作 用 の 大 きさ を見 積 る。 以 下 で は 縦 波C且1モ ー ドと横
波C鵜 モ ー ドの 差 異 に注 目 して解 析 結 果 を述 べ る。
4.3.1縦 波C1、 モ ー ド
図4.20にLaAsの α電 子 面 の 面積 変化 率Aijの 磁 場 依 存 性 を示 すt7]。 フ ェル ミ面 の形 状 は
回 転楕 円体 を仮 定 して 曲 率 因 了,サ イ ク ロ トロ ン有 効 質 量,温 度 因 子,デ ィ ングル 囚 子
を計 算 した 。 ま た本 論 文 中で は全 て の デー タ の 解 析 に際 して ス ピ ン因 子 をle
,=1と 仮 定
した。 α電 子 面 の フ ェル ミエ ネ ル ギー は806Kと 見 積 も られ た。 α1,α2電 子 面 で は【0〔丿1】方
向 で 面積 変 化 率.、'i,。`,A,,が大 き くな り,α 、電 子 面 で は逆 に[00ユ1方 向 でA
uが 小 さ くな る よ
うな異 方性 を示 して い る。 図 中 の破 線 はα1,α2電 子 面 の,実 線 はα3電子 面の 音 響 ドハ ー
ス効 果 の 理 論 に よ る面 積 変 化 率 の 計 算 値 で あ る 。 α電 子 面 は ブ リル ア ン ゾ ー ンのX点 に
位 置 し,正 方 晶の 対 称 性 を持 つ 。 面 積 変化 率 の解 析 に用 い たパ ラ メー タ は,結 合 係 数 は
g.=g∬=8.0,%=・12,マ ル チ バ ン ド項 は へ、m=傷m37.0,Azzrn=14で あ っ た 。実 験 結 果 と
計 算値 は よ い一 致 を示 す 。 振 動強 度 か ら面積 変 化 率 を計 算 す る際 に フ ェル ミ面 の形 状 に


























図4.21LaAsのCllモ ー ドにお け るt}ホ ー ル 而 の 而 積 変化 率 の 磁 場 方 向依 存性 。
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値 と理 論 値 の 一 致 は こ の 異 方性 が 音 響 ドハー ス効 果 の理 論 で説 明 で き る こ とを 示 して い
る。
図4・21にLaAsの βホ ール 面の 面 積 変化 率4ユ の 磁 場 方 向依 存性 を 示 すt71。(うホ ー ル 面 の
フ ェル ミエ ネル ギ ー は1102tK亅 と見 積 も られ た。 面積 変 化 率 は[001】 方 向 で小 さ く な って
いる。 実 線 は 音響 ドハ ー ス効 果 の理論 に よ る計 算値 であ る。 βホ ー ル 面は ブ リル ア ン ゾー
ン のr点 に 位 置 し立 方 晶 の 対 称 性 を 持 つ 。 得 ら れ た パ ラ メ ー タ の 人 き さ は
g.=9rv;g.=-16,/㌦m=!～ ッm=4配m=9.0で あ った 。 両 者 は 非 常 に よい 一 致 を示 す 。理 論 に
よれ ば,β 。=Oと な る(001)面 内 で は 面積 変 化 率 は 角度 変 化 を しな い と予想 さ れ るが,
実 験 値 も理 論 と同 じ変化 を 示 して い る。
図4.22にLaBiの α電 子 面 の 面 積 変 化 率A,jの 磁 場 方 向依 存 性 を示 す 。LaBiの α電 子 面 も
回 転楕 円 体 を仮 定 して 計 算 を行 っ た。LaBiの α電子 面 の フ ェル ミエ ネ ル ギー は927[K】 と
見積 も ら れ た 。 図 中の 実線 は 理 論 に よ る計 算 値 で あ る。α電 子 面 は ブ リル ア ン ゾー ンの
X点 に 位 置 し正 方 晶 の 対 称 性 を 持 つ 。 得 ら れ た パ ラ メ ー タ は結 合 係 数 がg .ニ9yy=-10,
9.=12・ マル チ バ ン ド項 が4諾=へym;4・2・4配m=4・oで あ った。 αt電子 面 で は 【oo11方 向 で
へyが 小 さ くな り,α3電 子 面 で は 【001]方 向でA`zが 大 き くな っ て い る 。 計算 値 も定 性 的 に
同 じ変 化 を示 して い る が,変 化 量 が異 な って い る。 す な わ ち計 算 値 よ りも実 験 か ら得 ら
れた値 の 方 が 大 き くな って い る。 特 に【100]一【001】間 の α1電子 面 で の ず れ は 特 に大 き い。
また理 論 か ら角 度 変化 しな い と予 想 され る(001)面 内 で もα1電子 面 に も角度 変化 が あ る。
バ ン ド計 算 に よれ ばαi電 子 面 は 【110】一 【100】間 で極 値 断 面積 が 角 度 変 化 して お り,曲 率
因子 の 角 度 変化 を考 え る こ とで 説 明 で き る可 能 性 が あ る。
図4.23にLaBiの βホー ル 面 の 面積 変 化 率 傷 の 磁 場 方 向 依 存 性 を示 す 。LaBiのisホ ー ル
面の フ ェル ミエ ネル ギ ー は4388【K]と 見 積 られ た 。LaAsの(3ホ ー ル 而 と異 な り,LaBiで
は2回 対 称 軸<110>方 向 で 面 積 変 化 率Nが 大 き くな り4回 対 称 軸<100>方 向 で 小 さ くな
る よ う な変 化 を示 す 。2章 で 述 べ た音 響 ドハ ー ス効 果 の 理 論 で はβホ ー ル 而 の よ うな45度
で ピ ー ク を持 つ よ う な 変 化 は 再 現 で きな い 。 本 研 究 で は[100]-tlol1,[100】 一 【110】
一[111]の 間 の 面積 変化 率 に合 わ せ る よ う に計 算 を行 な った



























図4.23LaBiのCIIモ ー ド1こお け るβホ ー ル 而 の 而 積 変 化 率の 磁 場 方 向依 存 性 。
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す。 βホ ー ル 面 は ブ リル ア ンゾ ー ンのr点 に位 置 し立方 晶 の対 称 性 を持 つ 。 パ ラメ ー タは
9.=9"=9.=11・ へ。m=A∬'】'=Aiii=4・0であ っ た。 計 算 に よ れ ば 【OO11方 向 で!la=7.5不 呈度 と
期 待 さ れ るが,実 験 値 はAzz=3.0と 約 半 分 の値 しか な い 。 実 験 は10〔,11方 向 をlli心 に45度
の範 囲 で 面積 変化 率 が 小 さ くな って い て,こ れ は 音響 ドハ ー ス効 果 の 理 論 で は説 明 で き
な い。 し か しな が らβホー ル 面 は形 状 が 球 で あ りElll率因子 や サ イ ク ロ トロ ン有 効 質 量 は
角 度 に よ らず一 定 と考 え られ,こ れ らに原 因 を求 め る こ とは 出来 な い。
以 上 を ま とめ る とLaAsで は 縦 波C11モ ー ドで 観 測 さ れ た振 動 強 度 か ら得 られ た 面積 変
化 率 は 音 響 ドハ ー ス効 果 の理 論 で 説 明 す る こ とが 出来 た 。 一方LaBiで は α電 子 面 に つ い
て は 面積 変化 率 の角 度 変化 を定性 的 には理 論 で 説 明 す る こ とが 出 来 た が定 量 的 に は 説 明
し きれ て い な い。 ま たβホー ル 面 に つ い て も 説 明 す る こ とが出 来 な か った 。 これ は今 後
の 課題 で あ る。 得 られ た面 積 変 化 率 の 解 析 に用 い たパ ラ メー タ9ij,Aijmを 表4。4に 示 す。
LaAs,LaBiと も 面積 変 化 率A,jの 大 きさは10程 度 の 値 で あ る。 これ は 例 え ば松 井 ら に よ
り得 られ た 通 常 金属 で あ るLaB6の 主 フ ェル ミ面 で あ るα電 子 面 の 面積 変 化 率 の 値A≒O.2
と比較 す る と非 常 に 大 きい 【8】。LaAs,LaBiは 半 金 属 で あ り,そ の フ ェ ル ミエ ネ ル ギー
は金 属 で あ るLaB6の αフ ェル ミ面 の フ ェル ミエ ネ ル ギー に比較 して極 め て 小 さ い 。 この
結 果 は体 積 変化 を伴 う縦 波超 音 波 に対 す る面積 変化 率 が フ ェル ミ エ ネル ギ ー の 小 さ な 系
で は 増 大 して い る こ とを示 して い る。
4.3.2横 波C44モ ー ド
LaAsに つ い て は 変位u//1100】,波 数 ベ ク トルk//【0ユ0】の横 波超 音 波 を用 い て 横 波C覗 モ ー
ドに つ い て も実験 を 行 な った 。 以 下 に解 析 結 果 を述 べ る。
図4.24に α1電 子 面 の 面積 変化 率!触 を,図4.25に α2電 子 面 の 面積 変化 率Ayzを,図4.26に
α3電子 面 の 面積 変化 率 へ,を そ れ ぞ れ 示 す 。 曲 率 因 子,サ イ ク ロ トロ ン有 効 質 量 の刮 算 は
回 転楕 円体 と して行 な っ た。 図 中 の 実 線 は音 響 ドハ ー ス効 果 の 理 論 か ら得 られ た 面積 変
化 率 の 計 算 値 で あ る。 計 算 か らパ ラ メ ー タ と してα1電子 面で9.=-1.4,A.m=1.4,α2電 子








































図4・25LaAsの(㌦ 、モ ー}eに お け るα2電1广面 の 而 積 変 化 率の 磁 場 方 向依 存性 。
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図4.27LaAsのC44モ ー ドにお け るβホ ール 面 の 面積 変化 率 の 磁 場 方 向依 存 性
。
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ンのX点 に位置 し正方 晶の対称性 を持 つ。正方晶の主軸 をz軸 に とればg.=%で あ る。 し
か し・本研 究で は9。.≠%と な ってい る。C桝 モー ドでの面 積 変化 率 は観測 され る振 動強
度が弱い領域(α1電子 而では(100)而 内,α2電 子而では(OlO)面 内,α3電 子而で は(001)面 内)
で値 のば らつ きが激 しい。 これは この領域で観測 され るフー リエ 変換後の振 動強度 が雑
音強 度 とほ とん ど同程 度に まで減少 す るか らで ある。本研究 で のら モー ドの 実験 では
フー リエ ・スペク トル の雑音 レベル は10`erg/cm3程 度 と見積 られ る。そ れに対 して観測
され る振 動強 度は 強 い 部分 では105erg/cm3程 度 だが,弱 い部 分で は雑 音強 度 と同 じ104
erg/cm3程 度 まで小 さ くな る。 このため振動強度の弱い部分での 面積変化率の計算 は精度
の確 保が困難 であ り,現 状 では計算値 が 実験結果 を再現 して いる とは いえな い。LaAs
のら モー ドでは 強磁場 ・極低温領域 で 実験 を行 ないSIN比 を向上 させる必要 が あ る。解
析で は雑 音強度 を差 し引 いて解析 を行 な って いる。
なおLaAsのC"モ ー ドで観測 され る振 動強度は 最大107crg/cm3租 度でC.モ ー ドと比べ
て約1〔〕0倍大 きい。 この ためC、4モー ドよ りも雑 音の影響 は小さい。
最後 に図427にLaAsの βホール 而の面積 変化 率の磁場方 向依 存性 を示す。図 中の実線
は音響 ドハース効果の理 論による計算値で ある。値 として%=-2・4・/s,,m=2.sが 得 られ た。
実験f直は振動強度の 角度変化 を反映 して4回 対 称軸 と2回 対称軸 方向で ピー クを持つ よう
な角度 変化 を示す。音 響 ドハース効果の理論 では横波超音波で 誘起 され るせん断歪みの
ぜ
場 合,超 音波の変位方 向uと 進 行方向kに 挟 まれ る領域(001)面 内 で角度 変化 を起 こす と
予想 され る。実験結果 を見 る と(100)面 内,(OlO)面 内で も面積変化 率 は角度 変化 を起 こ
して い る。 これは理 論 で は説 明で きな い。なお横 波C糾 モー ドでの マル チバ ン ド項 の 問
題 については次章5.3.2節 で述べ るこ とにす る。
以i二,LaAsのC.モ ー ドについて結果 を まとめ ると,α 電子 面,β ホール而 の面積 変化
率 の ど ち らも理論で 完 全 には説明 で きなか った 。特 にβホール 而では理 論では角 度変化
を しない と 孟想 され る磁場 範囲で角度 依存姓 が観測 されて い る。 これは今後 の課題 で あ
る。α電r面 につ いて は よ りSIN比 の 良い実 験 を行 な って 再実験 す る必 要が あ ると考え
られ る。しか しなが ら実験か ら得 られ た而積変化率の大 きさか ら,面 積変化率のパラメー
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タ9ijの大 きさ は1～2程 度 で あ る と結 論 で き る。 実 験 か ら得 られ た而 積 変 化 率 の パ ラ メー
タ を表4.5に 示 す 。 お お よそ1～2程 度 で あ り,縦 波C11モ ー一ドと比 べ て1桁 小 さ い。
〆
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Ceモ ノ ブ ニ ク タ イ トの 音 響 ドハ ー ス 効 果
5.1こ れ ま で の フ ェ ル ミ 面 研 究
Ccモ ノ ブニ ク タ イ トはLaモ ノ ブニ ク タ イ トと同 様 にNaCl型 立 方晶 構 造 を持 つ 半 金 属
で あ るが,Laモ ノ ブニ クタ イ トと違 って 複 雑 な物 性 を示 す。 その 代 表 格 がCeSbで,最
も多 くの 研 究 が な され た(1,21。 図5」 にCeSbの 磁 気 相 図 を 示 す12}。 お よそ16Kで 磁 気 相
転移 をす るが そ の磁 気構 造 は 複 雑 で あ る。H=0で は反 強 磁 性 一常 磁性 相(AFP相)に オ ー
ダー した 後,温 度 の 低 下 に伴 って 反 強 磁 性 秩 序 状 態 に移 り変 わ る 。 ま た,磁 場 をか けて
ゆ くと フ ェ リ相 や 強 磁 性 一常 磁 性 相(FP相)を 経 て40kOe弱 で強 磁 性 秩 序 状 態 に な る。 磁
化 容 易 軸 は<100>方 向 で あ る が,磁 場 を<111>に くわ え る と150kOeま で 磁 場 を上 げ て
も飽 和 磁 気 モ ー メ ン トが 観 測 され ず,強 い磁 気 異 方 性 が 認 め られ る 。 この よ うなCcSb
の 異常 磁 性 を統 一一的 に理 解 す るた め に糟 谷 ら に よ りP-f混 成 モ デ ル が 提 案 さ れ た 【3,41。
この モ デ ル に 従 えばCcSbやCcBiに つ い て 特 徴 的 な フ ェル ミ而 があ らわ れ る こ とが 予 想
され た。
C♂ の(40i状 態 は ス ピ ン ー軌 道 相 互 作 用 に よ り多 重項 状 態 に 分 裂 す る 。 基 底 多 重項
、1=5/2の6重 項 が 結 品 場 に よ りr,4重 項 とr72重 項 に分 裂 す る。 一 方Sbの5p状 態 は ス ピ ン
ー軌 道 相 互作 川 に よ りr
、(.1=1/2)とr,(.1=3/2)に 分 裂 す る。 こ の う ちr,に よ るバ ン ドは フ ェ
ル ミ準 位 よ り低 エ ネ ル ギ ー 側 にあ る が,4重 項r,に よ るバ ン ドは フ ェル ミ準 位 を横 切 っ
て い て ブ リル ア ンゾ ー ンのr点 にあ るホ ー ル 而 の 主構 成 要 素 とな って い る。 この と き局
在4f電 子のr,4f種 項 と「8に属 す るホ ールpバ ン ドは 同 じ対 称 牲 を持 って いるの で 混 成 す る。
(41)1状 態15/2,5/2>は ブ リル ア ンゾ ー ンのr点 のPバ ン ドの13/2,-3/2>と 強 く混 成 す る。
したが って 結 合 一反 結 合 に よ り4f電 子 の 「s状態 は 押 し下 げ られ,r点 の ホー ルPバ ン ドは
押 し ヒげ られ る。 酒 井 らに よ って言1算 さ れ たP-f混 成 を取 り入 れ たCcSbの 強 磁 牲 相 での
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(a)磁 場 が[001】 か ら(111】方 向 を(b)磁 場が[111Jカ ・ら【110J方 向 を
向 い てい る とき の フ ェル ミ面 向い て い る とき の フ ェル ミ而
図5.5フ ェ ル ミ面 の 磁 場 方 向 に 対 す る移 動 の 様 子 。
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を図5.3に 示す[5]。 図か ら解 るように ブ リル アンゾー ンのr点 で価電子帯が 大 き く押 し上
げ られてい る。r点 以 外で もP-f混成 に よ り価電子帯は押 し上 げ られ,ま た強 い磁気異方
性 に よ り縮 退が とけ る。 この結 果CeSbで は ホール面が4つ に分裂 し,と くにβ4ホー ル面
の極 値断而積は他 のホール而 と比べ て大 き くなると予想 され た。
その後,北 沢[61,青 木[7,81,摂 待 ら【5Jの各 グルー プによ りdHvA効 果の実 験 が行 なわ
れた。摂待 らの希釈冷凍機 を用い た音響 ドハース効果の 実験 によ りβ,ブランチ の観測 に
成功 し,1〔}Ol17i向での有効質量は4,3〃1。と求 め られ た151。図5.4にCcSbの 極値断 而積の磁
場方向依 存性 を示す1.S]。ホール 而がβ,,β2,臥,β4の4枚 に分裂 している様子 がわ かる。
またCcSbの フ ェル ミ而 は図55に 示 すよ うに磁気モー メ ン トの 方 向を主軸 と した異方的
な形状 を持 って い る。 したが って印加磁 場方 向を変 える と磁気モ ー メ ン トの フ リップ と
ともに フェル ミIrliの主軸方向 も移 る。 例 えば磁 場 が【1〔}01から【1011方向 を向 いてい る と
きは1㍉の 長軸 は[1001を 向い てい る。 しか し磁場 が[101]か ら【0011方向を向 くと長軸 は
lOOIl方 向へ移 る。 このた め回転楕 円体状 の フ ェル ミ面で あ るα電了而 やY電 子而の ブラ
ンチが途 中で(lllVj向 で 不連続 な変 化 を示す。 この ためβ4ホール面の長軸 を含む最大の
極f直断 而積 を回 る1りL道を実験的 に直接 観測 す ることは 不可能であ る。 同様 にα電子 面の
最大極 値断而 積を回 る軌道やY電 子 而の最 小極値 断面積 を回 る軌道の実 験 による 直接 観
測 も不可能であ る。
ノ
P-f混成モ デルはCcSbの 異常 磁性 とフ ェル ミ面の構造 の 説明 に成功 した。他のCeモ ノ
ブニ クタ イ トで もP-1混 成 は重要 な役割 を 果た して い るの であ ろう か。Sbよ り原了 量の
弔いCcBiに つ いてはCcSト と同 様 にP-f混 成 が支 配 的であ り,よ り軽いCeP,CcAsに つい
てはp-f混 成は効いていない と考え られ た。CePは,単 結晶試料 作成 の困難か らこれ まで
あま り研究が進んでいなかった。 しか し近 年にな って東北大 学の鈴 木 らの グル ープに よっ
て純良 単結品が 育成され るようにな り,信 頼性のあ る実験結果が得 られるようにな った。
CcPは キ ャ リアが極 めて少な いため,そ の低温 物性 は試料依 存性 が大 きく実験 結 果の評
lllliは容易ではない。図5.6に 芳賀 らに よって測定 され たCcPの 電気抵抗率 を示 す【91。高温































































支15.9CcPの 磁 場 【.1比熱 の 温 度 変 化[91。
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ル 点 で 約8,5Kで あ る 。 図5.7に4,2K低 磁 場 領 域 で のCePの 磁 化lill線 を 示 す[101。
20kOc(2T)と50kOc(5T)近1旁 で折 れ 曲 が りが認 め られ る。 図5.8はCcPの 磁 化 の温 度 変化,
図5.9に はCePの 比 熱 を 示 す【9】。 こ れ らの 実験 結果 か ら芳 賀 らは,図5.10に 示 す よ うな
CePの 磁 気 相 図 を決 定 した(9】。〃=0で はtype1反 強 磁 性 秩 序 を 実現 し,〃 ≠0で は 図 に 示
すPhaseI～IIIの 各相 が 出現 す る。
各相 の 磁 気 構 造 を決定 す るた め,芳 賀 ら と同 じ試 料(バ ッ チ番 号3)に つ い て,神 木 ら
に よ り中性 子 回折 実 験 が行 われ た。 その 結 果CじPはCcSbに 似 た複 雑 な磁 気 構 造 を持 つ こ
とがわ か った[10】。 図5、11に 神 木 らに よ るCePの 中性 子 回 析 実験 の 結 果 を示 す。 零磁 場 で
は 図5.11(a)に 示 す よ う な 反 強 磁 性 特 有 の 回析 パ ター ン が 観 測 さ れ る が,PhascIで は 図
5.11(b)の よ うな,Phasenで は 図5.ll(c)の よ うな複 雑 な回析 パ ダ ー ン を 示 す 。神 木 らに
よれ ば,こ の 複雑 な パ タ ー ンは 単純 な 反強 磁 性 で は 理解 で きな い 。彼 らに よ って提 案 さ
れ た磁 気構 造 を図5.12に 示 す 。 この モ デル の 特 徴 はll枚 レイ ヤ ー 周 期 と い う長 周 期 構 造
の うち,2レ イ ヤ ー はrδ基 底 状 態 とな って 約2μBの 大 きな磁 気 モ ー メ ン トを持 つ点 にあ る。
残 りの9レ イ ヤ ー はr7基 底 状 態 で あ り,PhascIで は反 強 磁 性 に配 列 し,PhaseIIで は 磁 気
モ ー メ ン トが 縮 んだ 状 態 で 強 磁性 に配 列 す る。 そ の 後 の 神 木 ら の 実 験 に よ りPhascIIIで
は 周期 がlo枚 周 期 とな り2レ イヤ ー のr,モ ー メ ン トに囲 まれ た8レ イヤ ー は常 磁性 状 態 と
な って い る こ と,圧 力 下 で は周 期 が11レ イ ヤ ー よ り小 さな磁 気 構 造 が圧 力 に応 じて 生 じ
る こ とな ど が 明 らか に な った 。 温 度 や磁 場 の掃 引経 路 に よ って磁 気秩 序 が異 な るこ と も
特 徴 で あ る。
この よ うな 異 常磁 性 を 説 明 す るモ デル と して 糟 谷 らは磁 気 ポー ラ ロ ン模 型 を提 案 して
い る[11,12】 。 比熱,帯 磁 率,ホ ール 効 果 の 異 常 の 説 明 が行 わ れ た 。 こ れ は電 子 相 関 が 運
動 エ ネル ギ ー に打 ち勝 って 電 子 が ウ ィグ ナー 結 晶 を構 成 し,4f-r、 磁 気 ポ ー ラ ロ ンが構 成
され る とい う もの で,諸 現 象 を説 明 可 能 なモ デ ル と考 え られ て い る。 しか し,不 純 物 状
態 に よ る寄 与 との 区別 が 難 し く,モ デ ル の精 密化 が 必 要 で あ る。
CePのdHvA効 果 の 実 験 は 芳 賀 らに よ って行 わ れ た[9亅。 図5.13にPhaseIで の,図5 .14に










































図5・11CcPの 中性 子1蜥 撒f1・1
。






























































図5、14Pha,scIIに お け るCcPのdHvA周 波 数 の 磁 場 方 向 依 存 性[9】。
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ミ面 が 観 測 さ れ て い る 。PhascIIで は 回 転 楕 円 体 状 の2つ の フ ェル ミ面 α,Y,と,8×
ユ060e付 近 で 小 さ な角 度 変化 を して い る フ ェル ミ面Ylが 観 測 さ れ て い る。LaSb状 の フ ェ
ル ミ面 を仮 定 した 芳 賀 らの 解 釈 に よれ ば,PhaseIで はX点 に存 在 す る回 転楕li亅体 状 電 子
面 の うち,主 軸 が磁 場 方 向 を 向 い て い る フ ェル ミ面 が磁 気構 造 に 起 囚 す る縮 ん だ ブ リル
ア ン ゾー ン の境 界 で 折 り畳 ま れ て い る。 なお磁 場 方 向に 対 して 主 軸 が 直交 して い る残 り
2つ の 回 転 楕1'J体 状 フ ェル ミ面 は観 測 され て い な い 。PhaseIで は 強 い 磁 気 異 方性 を持 ち
フ ェル ミ面 は その 影 響 を強 く受 けて い る と考 え られ て い る。 一 方PhascIlで は3つ の フ ェ
ル ミ面 が 得 られ て い るが ・ これ は それ ぞ れαがX。点 ・Y,がX.点 ・Y2がXy点 の 回 転 楕 円体 状
電 子 面 と解 釈 され て い る。 しか しなが らどち らの相 で もホ ール 面 に相 当す る フ ェル ミ面
は 見 つ か って お らず,さ ら に実 験 が 必 要 で あ る。 ノ
次 にCeAsに つ い て過 去 に行 わ れ た研 究 につ い て述 べ る。CeAsの 輸 送 特 性 はCcPの そ
れ とよ く似 て い る。 図5.15に 鈴 木 らに よるCcAsの 電 気 抵 抗 率 を示 す[13】。 ネ ー ル 点 で 鋭
い ピー ク が見 られ高 温 側 は近 藤 的 な振 舞 いで あ る。 転 移 点 の 違 い を除 くと高 温 側 の 振 舞
い も含 め てCePに 類 似 して い る。 抵 抗 率の 大 きさ は50K付 近 で お よ そ600μ Ωcmあ り,こ
れ もCePと ほ ぼ 同 じで あ る 。 同様 の 結 果 は彼 等 の 結 果 よ り以 前 にHu)ligerら に よ って も
得 られ て い る。 図5.16にHulligcrに よ るCeAsの 逆 帯 磁 率 を 示 すt14】 。実 線 は 結 晶 場 に よ
る フ ィ ヅテ ィグで あ る 。 逆 帯 磁 率 の結 果 か ら,常 磁 性 状 態 の 物性 は結 晶 場 に よ り説 明 で
き る。CeAsの 磁 気 秩序 はHulligerら に よれ ば 単 純 なIype1反 強 磁 性 で あ る とされ る114亅。
約150kOeで 強 磁性 とな る。 しか し,他 のCeモ ノブニ クタ イ トは磁 気相 図 が複 雑 で あ る。
CeAsも 複 雑 な磁 気 相 図 を持 つ 可 能 性 は十 分 にあ る。 事 実,CePも 東 北 大 学 の 鈴 木 グル ー
プ に よ る試 料 が作成 さ れ る以 前 は単 純 な反 強 磁性 体 で あ る と考 え られ て い た。今 後 の 実
験 が必 要 で あ る。
CeAsのdHvA効 果 は 武 田 らに よ り測 定 が行 わ れ た[151。 図5.17に そ の 結 果 を示 す 。 回
転楕 円体 状 の 電 子 面aと 球 状 の ホ ー ル 面ドが 観 測 され て いて,LaAsの そ れ とよ く似 て い
る。 有 効 質 量 は<100>方 向 で αブ ラ ンチ がO.35m。,β ブ ラ ンチ がO.47m。 で あ る。 しか し大
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図5.16CcAsの 逆 帯 磁 率(141。
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よって行 われて いる[16」。 そ の結果 を図5.18に 示す 。 これ に よるとCcAsのr点 にや は り
ホール が2つ あって キ ャ リア補 償の 半金属 と結 論 され る。最近 に な って二森 らに よ り
CeAsのdHvA効 果の 実験 が行 われ,図5.19に 示す ような新 たな ブラ ンチが観測 され た
【17]。しか し,こ の ブラ ンチは キャ リア数 か ら期待 され るYホ ール 面よ りも小さ くその解
釈は未確定であ り,今 後 の課題 とな ってい る。
CeBiは 以 前か らCeSbと よ く似 た性 質 の物質 で あ るこ とが指摘 され て いた。図5.20に
ceBiの 磁気相 図を示 す118】。零磁 場 ではlype1反 強磁 性秩序状態 にな り,さ らに約12.5K
でlypelA反 強 磁性秩 序状態 と単純な磁気構 造 を持 つ。 しか し磁 場 を印加 す るとCcSbを
同様 の複雑 な フェ リ磁性 を 示す。 しか しCeSbで 存 在 した常磁性 相 との混合 状態は存在
しな いようで あ る。dHvA効 果 は北沢 らによ り47kOeよ り高磁 場側 の強磁 性相 にお いて
測定 されて いる【19,20]。図5.21に 北沢 らによ り観測 され たCeBiの 極値 断面積 の角度 変化
を示 す。3本 の ブランチが観測 されて いる。CeBiの フェル ミ面はCeSbと 同様 にp-f混 成効
果 によ りホール面が4つ に分 裂 して いる と考 え られ,観 測 された ブランチの面積 の 小 さ
いほ うか らそ れぞれα電子 面,β 塵ホール 面,β2ホ ー ル面 に対 応 して い ると考え られ て い
る。 しか しy電子面,β3ホ ール面,13、ホール面 に相 当す るフェル ミ面は観測 されていない。
図5.22に 最 近金田に よ り計 算 され たCeBiの 強磁 性相 での エネル ギー バ ン ドを示 す{21]。
p一鯤 成効果 が 取 り入 れ られてお り,価 電子帯 の縮 退が解 けて4つ の ホ ール が存在 して い
る。図5.23に 図5.22の バ ン ド計 算か ら得 られ た フェル ミ面構造 を示 す【21亅。 この ように
P一鯤 成効果 を考える とCeBiに も特徴 的な重い大 きなβ、ホール面が存在 するはずであ るが,
前述の ように実験的 には観測 されていない。 このためCeBiの フェル ミ面 は まだ最終的結
論 に至 っていない。
本研 究ではCePとCeAsに つ いて弾性定数の温度 変化 を測定 し結晶場効果 として解析 し
た。音響 ドハー ス効 果 の実験 はCePとCeAsは 縦波Cllモ ー ドで 行 った。CeBiで は縦 波Ci、
モー ドと横 波(㍉ モー ドで行 った。試 料 は全 て東北 大学の鈴 木 グル ープか ら提供 を受け






































図5・23金 田 の バ ン ド計 算 に よ るCcBiの フ ェル ミ面 構 造[21】 。
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5.2実 験 結 果
本研 究 で はCcPとCeAsの 弾 性 定 数 の 温 度 変 化 を測 定 した 。温 度 範 囲 は4.2K～200Kで
行 な っ た。 ま た振 動 了 を貼 り付 け る接 着剤 は150K付 近 を境 に低 温 側 で は 一 液性RTVゴ
ム,高 温 側 で は チ オ コー ル と使 い分 け た 。CeP,CeAs,CcBiの 音響 ドハ ー ス効 果 の 測 定
は2軸 ゴニ オ メー タ を装 備 した『Heク ラ イオ ス タ ッ トを用 い て 行 な った。 磁 場 は超 伝 導 マ
グネ ッ トで 印加 した。
5.2.1弾 性 定 数 の 温 度 依 存 性
超 音波 に よ る弾 性 定 数 の 測 定 は結 晶 場 効 果 の観 測 が可 能 で あ る。 図5.24にCePの 弾 性
定 数C11・C嘱 ・(Cl1-C12)/2の 温 度 変 化 を 示 す 。 ま たCeAsの 弾 性 定 数Cll,C嘱,(C,,
-C
12)/2の温 度 変化 を図5,25に 示 す 〔281。ま た表5.1に 超 音 波 測 定 か ら得 られ たCePとCeAs
の弾 性 定数 の 絶 対 値 を示 す 。CePとCeAsは ど ち ら も よ く似 た 温 度 変 化 を示 す。10K近 傍
で の 弾 性 定 数 の 跳 び は ネー ル 点 に 対応 して い る。 両 者 と もC覗 モ ー ドにお い て 弾 性 定 数
の ソ フ ト化 が 観測 さ れ た。CcPで は40～12〔 〕Kの範 囲 で,CeAsで は45～llOKの 範 囲 で ソ
フ ト化 した。 ソ フ ト化 の 大 き さはCePでO .6%,CcAsで0.3%程 度 で あ る。 こ の ソ フ ト化
は 結 品場 に起 囚 す る と考 え られ る。 一 方 横 波(Cii--C
2)/2モ ー ドに は ソ フ ト化 は観 測 さ れ
ず ・低 温 に 向か って 単 調 に 増加 して い る。 これ は 四 重極 子 一歪 み 相 互 作 用 の 結 合 定 数9
,,
が 非 常 に小 さ い た め ソ フ ト化 が現 れ な か った と考 え られ る。 縦 波C
llモー ドに も顕 著 な
ソ フ ト化 は 観測 さ れ ず ネ ー ル 点 まで 単 調 に増 加 して い る。 しか しCcPで は50K付 近 で折
れ 曲 が って い て低 温 で 傾 きが 大 き くな って い る。CcAsのC1
、モ ー ドで も同 様 に60K付 近
で 折 れ 曲 が って い る。 第2章 で 見 た よ うにCnモ ー ドはr1対 称 性 を持 つC,とr,対 称 性 を持
つ(Cl!一一C12)/2の線 形 結 合 で 表 され る。 一 方 の(C
II-C12)/2に は 既 に見 た よ うに弾 性 異 常 が
認 め られ な い 。 よ ってCcPとCeAsで は バ ル クモ ジ ュ ラスC,に 異 常 が あ る可 能 性 が あ る。
実験 か ら 得 られ たCltと(Cl1-Clz)/2か ら バ ル ク モ ジ ュ ラ スC,の 温 度 変 化 を求 め た。C,は
次 式 で計 算 で きる。
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図5.27CcAsの 弾 性 定 数CBの 温 度 変 化 。
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C・ ヨ1(3C,・-4(qllqり} 、(5」)
実 際 に は10Kよ り高 温 側 の 常 磁性 領域 にお い てC,亘と(C,、-Cu)/2の デ ー タ を2K間 隔 で 補
間 して上 式 に代 入 しCBを 求 め た 。 図5.26にCcPのC。 を,図5.27にCeAsのC。 を それ ぞ れ 示
す 。 両 者 と もバ ル クモ ジ ュ ラ スCHに は ソ フ ト化 は な く低 温 に 向 か って 単 調 増加 して い る
が,CePで は55K付 近 に,CcAsで は60K付 近 に折 れ 山 が りが見 られ る。 これ がCltの 温 度
変化 を 与 え て い る と考 え られ る。 ま とめ る とCll,C.,(C、1-C、2)/2,CBの 各 温度 変 化 は
CeP,CeAsと もに類 似 して い る と言 え る。
5.2.2弾 性 定 数 の 温 度 依 存 性 の 解 析
CePとCeAsの 弾 性 定 数 の 温 度 変 化 にお い て は,横 波C唱 モ ー ドとバ ル クモ ジ ュ ラスC
、
に異 常 が あ る こ とが わ か った 。 こ こで は この よ うな 弾性 定 数 の異 常 を 結 晶場 効 果 と して
説 明 す る。 結 晶 場 状 態 は基 底 状 態r7,励 起 状 態r,で あ り,分 裂 エ ネ ル ギ ー はcじPで
AcEF=160K,CeAsでA.E,・=150Kで あ る。CeP,CeAsと もに 歪 み 応 答 関数 は既 に第2章 で




こ こにX s「は1イ オ ンあ た りの 歪 み応 答 関数 で あ る。 横 波C.モ ー ドで は摂 動 ハ ミル トニ ア
ン〃'=9i'sOr5Ei・sの応 答 を計 算 す る。 こ こ にOlヤ は0 .y=J!,+」!.な ど の 四 重 極 子 演 算 子 で あ
る。ccP,ceAsのr7(oK),r,(△cEFK)状 態 の 歪 み応 答 関 数 は次 の よ うに 書 け る。
C44:「財 一讐
ム赤 禦/呵r靜)}+咢 参頭r診)(5.3)
次 に バル ク モ ジュ ラスCBの 温 度 変化 は 摂 動 ハ ミル トニ ア ン〃'=9riOBεBに 対 す る応 答 で
あ る。 こ こ に0、 は 多 重 極 子 演 算 子OB=040+50,iで あ る。CeP,CeAsで は 次 の よ う な 歪
み応 答 関数 で 書 け る。
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は状 態 和 で あ る。
図5.28に はCcPに お け る(5.2),(5.3)式 を も ちい た弾 性 定 数Caの 理 論 言1算 を実 線 で 示 し
た 。 バ ヅ ク グラ ウ ン ドC44。をC乳 一4.OxIO7T+3.031.IOiterg/cm3と して,四 重極 子
一歪 み結 合 係 数19
r51=115Kを 得 た 。 こ こで は 四重 極 子 相 互 作 用 は無 視(9r5」OK)し た。
また 図5.29にCcAsに お け る弾 性 定数C.の 理 論 に よ る フ ィ ッテ ィ ン グの 結 果 を 実 線 で 示
す ・ バ ヅ ク グ ラ ウ ン ドC、、oをC乳 一一・5.53xlO7T+3.381x1011erg/cm3と し て,
lgnJ=12〔}K,g「s』OKを 得 た。 図528に 示 したCePのC.の 温 度 変 化 は 図5.29のCcAsのC覗
と類 似 して お り,四 重極 子 応 答 で 定 量 的 に も説 明で きた。 す な わ ち両 者 と も4〔〕K付 近 で
弾 性 定 数 は極 小 とな り,そ の 後 の 温 度 低 下 と共 に弾 性 定 数 は大 き くな る よ うな 変 化 を示
し,こ れ はr7基 底 状 態 一r,励 起 状 態 を反 映 して い る。
次 に バル ク モ ジ ュ ラ スCBに つ い て解 析 を行 っ た 。 図5.30に はCePに お け る 弾 性 定 数C,
の 理 論 に よ る フ ィ ッ テ ィ ン グ の 結 果 を 実 線 で 示 した 。 バ ヅ ク グ ラ ウ ン ドC
BOを
CE)一 一7・Ox10'T+6.61xloiierg/cm3と し て,結 合 定 数19
nl=2.8Kを 得 た 。 こ こ で は 各
サ イ トに存 在 す る4f電 了 の 多 重 極 子 間 の 相 互 作 用 は 無 視(9r1」OK)し た 。 実 験 値 は
170K付 近 か ら低 温 側 に 向 か って ソ フ トに な り60K近 傍 で極 小 値 を と って 弾 性 定 数 が増 大
して い る。特 に200K前 後 での 弾 性 定 数 の 温 度 に 対 す る勾 配 や 弾 性 定 数 が極 小 値 に な る
温 度 が 異 な って い る が,計 算値 は 実 験 結 果 をほ ぼ 再現 して い る と言 え る。C。 はC
,、と(C,,
-C
12)/2か ら,ll算 して 求 め るの で 誤 差 が大 き くな りや す い。 ま た 実 験 か ら得 られ たCcPの
(('11-(¶L・)/2はCcAsの そ れ と比 較 して 温 度 変 化 が 直 線 的 で,こ れ が('llの低 瀟 側 のllllt度変
化 の様r一 に影 響 を 与え て い る と考 え られ る。
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図5・31CcAsの 弾 性 定 数C
Rの 理 論 に よ る フ ィ ツテ ィ ン グ 。
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ま た図5.31に はCcAsに お け る弾性 定数CBの 理 論 に よ る フ ィ ッテ ィ ングの 様r・を 示 す 。
バ ヅ ク グ ラ ウ ン ドCB`⊃ を(謬 一 一L35xl〔,δ71+9545xluHerg/cnl3と し て,IS'nト2.6K,
8rl』OKを 得 た 。CcAsのC,は60K付 近 で わ ず か に 立 ち上 が るよ う な変 化 を 示 し,計 算他
と実験 結 果 は 良 く一 致 して い る。
CBに ソ フ ト化 を起 こす 多 重極 子OB=OiO+50rと 体 積 歪み εBとの 相ll作 川 は低 温 で の格
子 の 熱 膨 張 に も異 常 を もた ら す と期 待 で きる 。過 去 に 槌II]ら に よ りCeAsの 熱 膨 張 が 測
定 され,30Kで 急 激 に熱膨 張 が減 少 す る こ とが 報 告 され た[22]。 その 後Hulligcrら に よ り
CePとCcAsの 格 子 定 数 の 温度 変 化 が測 定 さ れ,槌 田 らの 報 告 したCeAsの 異 常 な熱 膨 張
に対 応 す る変 化 は見 い だ さ れ な か った[23]。 しか しHulligerら の試 料 は 芳 賀 らのCcP試 料
オ
で見 いだ され たr、磁気モー メ ン トに起因す る複雑 な磁気相図 を持 ってお らず信 頼性 に欠
ける。
最近 にな り岩佐,神 木 らによ りCcPの 純良 単結晶試料 におけ る格 子定数の温度 変化 が
測定 され た[24,25】。図5.32に 示 した実 験結果 によれば格 子定 数はお よそllOKで 極 小値 と
なった後,温 度の低 下 とともに増加 に転 じるという異 常 を示す。LaP単 結晶試料 は育成
が困難なため,彼 らは希釈 系Ce。.。,LaQgsPの熱膨 張の 温度変化 を測定 し,格 子系か らの寄
与であ るバ ックグラ ウン ドと して用いてCcPの 解析 を行 なってい る。 そ して磁 気 ポーラ
ロン模 型で も通常の立 方対称 場で も実験 結果 を再現で きると してい る[25】。
本研究では弾性 定数C、に異 常 を見い出 し,多 重極 了 と体積歪 み との結合定数19t,,1を決
め た。図5.32に 示 したCcPの 熱膨 張の異常 を多亜極 子応答で説 明で きな いだ ろうか。第
2章 で示 したように多 重極子 に よる熱膨 張の温度 変化は系の 自山 エネルギーを等方的 な
歪みε。で1階 微分 し,応 力 を0と す ることで求 め られ る。 この と きのパ ラメータ91・Lの大
きさはCBか ら求め られた値 と同 じでなければな らな い。本研究ではCcPのCBか ら求 め ら
れ た19ril=2.8Kを 用 いて格 子定数の温度変化Cl(T)を 計算 した。演算子 にはC,と 同様 に多
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図5・33CcPに お け る 格 子定数 の フ ィ ヅテ ィ ン グ。破 線 は バ ヅク グラ ウ ン ドで あ る
。f・1
丸 は 岩佐 らに よ る実 験 値 で あ る1251。
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aBG(T)は 格 子 定 数 の バ ック グラ ウ ン ドで 章 末 の付 録 に計 算 方 法 を記 した。 こ こで 歪 み ε廿




計 算 は 自 己 無 撞 着 に な る よ う に 行 な っ た 。 図5.33に 格 子 定 数 の 計 算 結 架 を 示 す 。
8r1=2.8K,a(0)=5.922×10-esc皿 とな った 。弾 性 定 数CBの 大 き さは 本 研 究 で 得 られ た結 果
か ら6.60×10i'erg/cm3を 用 い た。 ま た粒 子 数Nは1.9037×10z'cm'3,結 晶 場励 起 エ ネル ギ ー
ACEFは ユ60Kを 用 い た 。結 合 定 数9rlの 大 きさ はCBの フ ィ ヅテ ィ ン グ結 果 を川 い,格 子定
数 の フ ィ ツテ ィン グ結 果 か ら符 号 は 正 と決 定 した。 図5.33に 示 す よ う に計 算結 果 は低 温
での格 子定数 の増加 量が くい 違 う。 しか しな が ら極 小値 を示 す福 度 は 実験 ユ10Kに 対 し
て計算が90Kと 近い値 であ る。 よって本研 究では 多重極 子応答 を使 って熱膨張 の異常 を
説明す る とい う手法そ の もの に問題 はない と考 えて いる。低 温での実験値 と計算値の 変
化 量の大 きさの違いはバ ック グラウン ドの取 り方な どで小さ くす る ことがで きる と考 え
られ る。 また計算 か らr,基底 状 態 とr,励起状態 の間のエネル ギー差 はACEi"+3609rtEBで あ
る。結合 定数 が正8n=2.8Kで あ るので結晶 の圧縮(ε凪くo)に ともな ってr,とr、の分 裂 エネ
ルギーACEFは 縮 む と予想 され る。 これは圧力 下での非弾性 中性子散乱の実験 結果 と一致
す る【26]。
CePとCeAsの バル クモジュラスCBとCePの 熱膨 張は特 異な温度変化 を示 し,多 重極 子
OB=0、o+5044と 体 積歪みeBと の 相互作 用 が本 質 的な機構 で ある。 これ までにSmB、 にお
いて体 積弾性 率CBに 異常 が観測 され た。 しか しなが らSmB、 は価 数 揺動物質で あ り,CB
の異常 はイオ ン半径の 違 うSm2+とSm3+の 価 数揺動 状態 が フ ェル ミ準位 に ギャ ップ を作
るため と理解 された【27】。CePやCeAsの ようにCBの 異常が結晶場で説 明で きる物 質は こ
れ までほ とん ど例 がな く興味深 い実験結果で あ る。さ らに熱膨張 の異常 にも適川で きる
と考え られ,CcPの 常磁 性状態 の物性 は結晶場励起 に支配 されて いる と言える。 これが
CcPの 秩序状 態 での複雑 な磁 気構造 とどん な関係 があ るのかが今後の課題であ る。 よ く
似 た弾性 的性 質を示 して いるCcAsに つ いて もCePと 同様 な熱膨 張の 異常 が期待 され,詳
100
しい実験 を行な う必要が ある。
なお格子定数の温度 変化 による弾性 定数 の補 正はO.1%程 度 と極 めて小さ く無視 で きる
ので,本 研究では格 子定数の温度 変化 に よる補 正は行 な っていない。
5.2.3CePとCeAsのdHvA周 波 数 と 振 動 強 度
5.2.3.1dHvA周 波 数
CcPとCcAsの 音響 ドハース効 果の測定 は縦 波C11モ ー ドで行 なった。
CePは バ ッチ番 号7の 試料 で実験 を行 なった。 磁場は115kOeま で 印加 した。磁場 印加
範 囲 は【100」→[oo11→ 【1111→[1101→ 【100亅と した。 図5.34に 磁 場 を〔101】に印加 し温 度
051Kで 測 定 したCePの 弾 性定数Cl1の 振 動 を示す 。磁 場上 昇過程 で振動が 観測 され たが
磁場 下降過程 では振動 は観測 され なか った。最高 磁場の115kOeで 相 転移 を起 こ してお
り,往 路 と復路で状態 が異な るため振 動が 観測 されな い と考 え られ る。図535に 図534
で観測 された振動の フー リエスペ ク トル を示す。FFTの 磁 場範囲は60～110kOcで あ る。
3×106Eoc1の 振動数 を持 つ ピー クが得 られた。 しか しなが ら磁場 を<loo>方 向に 印加 し
てもdHvA振 動は観測 されなか った。 図5.36に 観測 されたCcPのdHvA周 波 数の磁場 方向
依存性 を示す。図 か らわか るように2回 対 称軸[110]お よび【101]方向の近傍で振動 が観測
された。観測 され たdHvA振 動 はr110】お よび[101】方向極 小 を示 してい る。 この観測 され
たブラ ンチがどの フ ェル ミ面に帰 属す るか につ いての判断 は難 しいが,本 研 究で はr点
にあ るβホール 而 と考 えた。芳賀 によ り観測 さ れた柱状の フェル ミ而 と比べ て角 度変化
が異な るこ と,回 転楕 円休状の フェル ミ面であれ ば極値断面積 の最 も小 さ くな る<100>
方向で大 きな振動強度 が観測 され るはずであ るが,観 測 され たの は<110>方 向近傍 であ
るこ となどか らβホー ル面が観測 され た と判断 した。
振動が観測され た領」或の磁 気秩序状態 について考察 する。単純 に芳賀によ り決定 され
たCcPの 磁 気相図 をあて はめる と磁場の 大 きさ か らPhascllと 考 え られ る。 しか し振動
が観測 された領域 よ り低磁 場側では転 移点 は1つ しか 認 め られ なかった。本研究 で用い












図5.34CcPのCirモ ー ドでの振動例 。磁場上昇過程でdHvA振 動が観測 されてい るが,































図5.36CcPのC'riモ ー ドにお け るdHvA周 波 数 の 磁 場 方 向依 存性 。
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そ れ に よれ ば この試 料 で はPhaseIが 存 在 しな い【9}。本 研 究で 振 動 が 観 測 さ れ た 領 域 は
反 強 磁 性 状 態 と 考 え られ る。CePは 試 料 依 存 性 が大 き いの で,よ り本 質 的 な性 質 を 示 す
試 料 で の 再実 験 が 必 要 で あ る。
次 にCeAsのCltモ ー ドの 音響 ドハ ー ス効 果 につ い て 述 べ る【281。磁 場 を80kOeま で 印加
し・温 度o・48Kで 実 験 を行 った 。 磁 場 印加 範 囲 はccPと 同 じ【1001「ool】 一[110]一一【100iと
した。 図5・37に 磁 場 を(101]に 印加 し た と きのCcAsの 弾性 定 数CI,の 振 動 を示 す 。8kOe付
近 で 相 転 移 を 起 こ し40kOeか ら 量 子振 動 が見 られ た 。 図5.38に そ のFFTス ペ ク トル を示
す。1つ の ピー ク とそ の2倍 高 調 波 が 観測 され た。 しか し4回 対 称 軸 方 向<100>で は 振 動
が観 測 され なか っ た。 図5.39にCcAsで 観 測 され たdHvA周 波 数の 磁 場 方 向依存 性 を 示 す 。
角 度 変化 か ら本 実験 で 観 測 さ れ た の は βホ ール 面 と考 え られ る。 白抜 き三 角 記 号 は武 田
らに よ るdHvA効 果 の結 果 で あ る【15」。 また 白抜 き丸 記 号は 二 森 に よ るdHvA効 果 の 結 果
で あ る[171。 武 田 らの 結 果 と比 べ る と本研 究 で 得 られ たβホ ー ル 而 のdHvA用 波 数 は 若 干
大 きい 。 一 方,二 森 らの 結 果 と比 べ る とβホー ル 而 の大 きさ,角 度 変 化 は ど ち ら も よ く
一一致 して い る
。 ま た本 研 究 で はα電 子面 が 観 測 され て な い。 これ は 試 料 依 存性 が 大 きい
た め と 考 え られ る。 本実 験 で 観 測 され たCcPとCcAsの サ イ ク ロ トロ ン有 効 質量 を表5 .2
に 示 す。 観 測 さ れ た<110>方 向 の 有効 質 量 はCcPで'ガ=0.36in。,CcAsで'ガ=O .41m。 と軽
い。 表5.3に 本 実 験 か ら得 られ たCcPとCeAs単 結 晶 試 料 の デ ィ ン グル 温度 を 示 す。 どち
らも3K程 度 で あ っ た。
本 研 究 で はCcAsの 反 強 磁 性 相 で βホー ル 而 が 観 測 され た。CcPで もβホ ー ル 而 が 観 測
され て お り,こ の 試料 で はCeAsと 同 様 な 反 強 磁 性 相 で あ る と考 え られ る。 フ ェル ミ面
が 部分 的 に しか観 測 され て い な い た め,CcPとCcAsの キ ャ リア数 は 本 研 究 か らは 決 定 で
きな い 。 武 田 に よれ ばdHvA実 験 か らCcAsの キ ャ リア 数 は5×10-'ICcで あ る と 見積 って
いる【91。ま た,芳 賀 はPhascIで 観測 され た シ リンダ状 フ ェル ミ而 の 人 きさか らCcPの キ ャ
リア数 は1xIO-2/Ccで あ る と見 積 って お り「15J,現 在 まで の と こ ろCcPの 方 がCcAsよ りも
キ ャ リア数 が 多 い と考 え られ て い る。 本 研 究で も観測 さ れ たCcPのtsホ ー ル 而の 人 きさ
































図5.38CcAsのCnモ ー ドで の フ ー リエ ス ペ ク トル の 例 。
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図5.39CcAsのC、1モ ー ドにお けるdHvA周 波 数の磁場 方向依 存 性。黒 丸 は本研究 にお
け る音響 ドハース効 果 の結 果であ る。 白抜 き三角 は武田 らによ る振 動磁化の 結果であ
る。 白抜 き丸は二森 らに よる振動磁化 の結果 であ る。 また実線 は武 川 らによ る回転楕
円体 フ ィヅテ ィングであ る。
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図5・43CcAsのCnモ ー ドに お け る振 動 強 度 の磁 場 方 向依 存 性 。
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る。 こ れ は 武 田 や 芳 賀 の 結 果 を支 持 して い る。 バ ン ド言1算で は プ ニ ク トゲ ンが軽 くな る
とキ ャ リア数 が減 少 す る と予 想 され て い る 。 しか し実験 結 果 で は 逆 にCcAsの キ ャ リア
が最 も少 な くCcPの 方 が キ ャ リア が多 い よ うで あ る。
5.2.3.2振 動 強 度
次 にCePとCcAsの 振 動 強 度 の 結 果 につ い て述 べ る。CcPとCeAsで は ど ち らもliホ ー ル
而 しか 観 測 され な か った 。 図5.40にCcPに お け るC11モ ー ドで の フー リエ ・ス ペ ク トル の
磁 場 方 向 依 存 性 を 示 す 。 また 図5.41にCcAsに お け るCllモ ー ドで の フー リエ ・ス ペ ク ト
ル の 磁 場 方 向依 存性 を 示 す 。 図5.42にCePに お け るC11モ ー ドで の βホー ル 面 の 振 動 強 度
の 磁 場 方 向依 存 性 を 示 す 。 同 様 に図5.43にCcAsに お け るCl1モ ー ドで のβホー ル 而 の 振 動
強 度 の 磁 場 方 向依 存 性 を 示 す 。 印 加 磁 場 の 角 度 範 囲 は ど ち 彦 も[100]-tOOI】 一(111)
一一11101-【1001で あ る
。 実 験 温度 はCcPが0.51K,CcAsが0.48K,フ ー リエ 変 換 の 区 間は
CcAsが40～80kOc,中 心 磁 場 は53.3kOeで あ る。CcPの フ ー リエ 変 換 の 区 闇 は 方 向 に よ
り異 な る。Ilホ ー ル 而 が 観 測 され て い る領 域 で は60～110kOc,中 心 磁 場 は77.6kOeで あ
る。CcPで は 【101]とIllO]で,CcAsで は(101],11111,【110亅 で 急激 に振 動 強度 が大 き くな っ
て い る。 βホ ー ル 而 の 形 状 は 球 状 と考 え られ る が,そ れ で は この 強 度 変 化 は理 解 で きな
い。 βホ ー ル 而 が<1〔)O>方 向 に伸 び て角 の よ うに な って い る可 能 性 もあ る。
5.2.4CeBiのdHvA周 波 数 と 振 動 強 度
5.2.4.1dHvA周 波 数
CcBiはC,,モ ー ドとC羽 モ ー ドで 音響 ドハ ー ス効 果 を測 定 した。 ま ず縦 波C1,モ ー ドの 実
験 結 果 に つ い て述 べ る(29亅。C,,モ ー ドの 実験 は 磁 場 を120kOeま で 印加 し,温 度0.55Kで
実験 を行 った 。磁 場 印 加 範 囲 は[100]一[OO1】 一[110】 一[IOO】 と した 。CcBiのT=100Kに お
け る弾 性 定数Criの 絶 対 値 は1.5×10'2erg/cm'で あ っ た。 図5。44に 磁 場 をIIOO]に 印加 した と
きのCcBiの 弾 性 定 数C"の 吊了1辰動 を示 す 。 この 試 料 で は 約54kOcよ り強磁 場 側 の 強 磁 性
相 で明 瞭 な振 動 が缶多こ測 さ れ た。 図5,45に 強 磁 性 相 で 観 測 され た 振 動 のFFTス ペ ク トル を







































図5.45CeBiのC,1モ ー ドで の フ ー リエ ス ペ ク トル の 例 。
20
111
5.46にccBiの 強 磁 性 相 で のdHvA周 波 数 の 磁 場 方 向依 存・性 を示 す 。tl,ホ ー ル 面 が 全 角度
範 囲 で 観 測 され て い る。CcBiで もCcSbとll寸 様 にP-f混1戊 効 果 が 働 い て い る こ とが わ か っ
た 。β、ホ ー ル 面 のdHvA周 波 数 の 大 きさ はH〃<1(,(1>に お いて 約1.8×1070cでCcSbの(S4と
比 べ る と20%程 度 大 き い。 またα電 子 面 と13,ホー ル 而は 全 角 度 領 域 で観 測 され た が,Y電
子 面,β1ホ ー ル 面,1ち ホ ー ル 面 は一 部領 域 で しか 観 測 され な か った 。
図5.47にCcBi強 磁 性 村iのdHvA周 波 数 の 磁 場 方['II依存性 を 示 す 。 黒 丸 は 本 研 究 の 音響
ドハ ー ス 実 験 で 得 られ た 実験 結 果 で あ り,白 丸 は北 沢 に よ る振 動 磁化 の 実験 結果120],
実 線 は金 田 に よ るバ ン ド計 算 の 結果 で あ る【21亅。Y電 子 面,(Siホ ー ル 面,1㌔ ホ ール 面 は バ
ン ド計 算 と良 く一 致 して い る。 一 方 でα電 子 面 は約25%,i㌔ ホー ル 面 は 約10%,(S4ホ ー ル
面 は約10%,dHvA周 波 数 の 実 験 値 が計 算 値 よ りも小 さ い。 し が し実 験 値 とバ ン ド計 算
の角 度 変 化 の 様 子 は定 性 的 に一 致 して い る。
表5・4にCeBiの サ イ ク ロ トロ ン有 効 質 量 を 示 す 。P-f混 成 の 影 響 を受 け て い る1㍉ホ ー ル
面 の 有 効 質 量 はH〃[001】 でm'=2.Om。 で あ っ た 。 バ ン ド計 算 か ら 得 られ る 有 効 質 量 は
0・550m。で 増 強 囚 了 は3・6と な る。CeSbの1・},と 比 較 す る と実 験 値 がmガ=4 .3m。,バ ン ド計 算
で はO.576m。 で 増 強 囚子 は7,3と な り,有 効 質 量,増 強 囚fと も にCcBiの 方 が 小 さ い 。 表
55にCcSbの 有 効 質 量 を示 す{5】。CeSbで は`S、の 増 強 囚 子7.3に 対 して他 の フ ェル ミ面 の増
強 因 子 が2前 後 でfS4の値 が 突 出 して い るの に 対 し,CcBiで はIS、の 増 強 因r-3.6に 対 して他
の フ ェ ル ミ面 の 増 強 因 子 も2～3程 度 で ほ ぼ 同 じで あ る 。 表5.6に は 本 実験 で 川 い たCeBi
単 結II'1試料 の デ ィ ングル 温 度 を示 す。 各 フ ェル ミ1(liともTD=1～3K程 度 で あ った。
CeBiの キ ャ リア数 の 決定 は 難 しい。 特 に磁 気 モ ー メ ン トと と も に フ ェル ミ面 もス イ ッ
チ す る の で 各 方 向 で の 正確 な極 値 断 面積 が 決 ま らな い 。1㍉ホ ール 面 は 形 状 も 複 雑 で 大 き
さの 推 定 も困 難 で あ る。 そ こでCeBiは 電子 数 とホ ール 数 が等 しい こ と に着 目 し,回 転楕
円体 の 形 状 を持 つα電 子 面 とY電 子 而 の大 きさ を見 積 も りキ ャ リア数 を求 め た。 そ の結 果
CeBiの キ ャ リア数 と して3・15×10"2/Ceを 得 た。CeSbの キ ャ リア数 は2 .〔,7×1(,'2/Ccで15亅,
CcBiはCcSbと 比 較 して 約50%キ ャ リア数 が 増 えて い る。LaBiの キ ャ リア 数 は 第4章 で 示















図5。46ccBiのc,,モ ー ドに お け るdHvA周 波 数 の 磁 場 方 向 依 存 性 。
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図5.47CcBiのdHvA周 波 数 の 磁 場 方 向依 存性 。
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5.2.4.2振 動 強 度
次 にCeBiの 振 動 強度 につ いて 述 べ る。 図5.48にCcBiのCl1に お け る フ… リエ ・ス ペ ク ト
ル の 磁 場 方 向依 存性 を示 す 。11011-1〔X,1亅 一(1111の 領域 でのu電 子 面の 振 動 強 度 は 非 常 に
大 き く,ま た高 調 波 も よ く観 測 さ れ て い る。 しか し,そ れ 以 外 の 領 域 で の α電 子 面 の 振
動強 度 は弱 い 。 図5.49に α電 子 面,Y電 子 面 のC,、にお け る振 動強 度 の 磁 場 方 向依 存 性 を 示
す。 ま た 図550に β且,β2,(S3,(S4ホ ー ル 面 のC、1に お け る振動 強 度 の 磁 場 方 向依 存・性 を示
す。 α電 了 面 の 振 動強 度 は〔OO1]方 向 で は約3.O×10'icrg/cm3で あ る が,【100】 方 向で は 約25
×10'crg/cm3で1桁 も小 さ い。 振 動強 度 の大 きい1ユOl1-(OOI]一[111亅 の 餒1域で は α電 『r一面は
Xz点 に位 置 し,楕 円体 の 主 軸 が【oo11に平 行 で あ る。 これ は超 音 波 の 変位 方 向 と波数 ベ ク
トル の 方 向 に一 致 す る。 ま た振 動 強 度 の 小 さ い[100】「101】 と1ユfl1-【11〔)]一(100亅の 領 域
で は α電 子 面 はX。点 に位 置 す る。楕 円体 の 主軸 は[100亅 に 平行 で 超 音 波 の 変位 方 向 と波 数
ベ ク トル の 方 向 に対 して 直 交 して い る。LaAsの α電 子 面 も同様 に歪 み と楕 円体 の 主 軸 が
一致 して い るα
3電 子 面の 振 動 強 度 が大 きか った 。 こ の結 果は楕 円体 の 主軸 が歪 み の 方 向
と平行 に な る フ ェル ミ面 は 歪 み との 結 合 定 数 が大 き く,そ の 結 果,振 動 強度 が他 と比 べ
て大 きい こ とを意 味 して い る。Y電 子 面 が【100】一 【101]と[111]一(1101-[100亅 領 域 の み で
観 測 され て い る理 由 も 同 じと考 え られ る。 す な わ ち観 測 され て い る フ ェル ミ面 は角 度 変
化 の様 子 か らX。点 に 存 在 す るY電 子 面 で楕 円体 の 主 軸 は 【001亅で あ る。 この た め α電 子面
と同様 に 振 動 強 度 が大 き くな る。 こ の領 域 で 観 測 され るべ きも う一 つ のY電 子面 はX
y点
に あ る が ・ この 主 軸 は 歪 み に対 して 直角 で あ る。 また 磁 場 が[1011-[0011-【lll1に あ る
と きは 二 つ のY電 子 面 はXx点 とX,点 に あ り,ど ち ら も主 軸 は 歪 み に対 して 直 角 で あ る。
これ らの フ ェル ミ面 は 歪 み との 結 合定 数 が 小 さ く振 動 強度 は 弱 くな る。Y電 子 面 はq電 子
面 と異 な り強 度 の 大 きい部 分 で も1×107erg/cm'程 度 しかな い 。 こ れ は相 対 強 度 に直 す と
6Xlぴ と な る。 領域 に よ る振 動強 度 の差 が α電 子 面 と同様 に12倍 あ る と考 え る と,振 動
強 度 の 弱 い 領 域 で の相 対 強 度 は5×1()'7と な る。 これ は 測 定装 置の 分 解 能 に ほぼ 等 しい。
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図5・50CcBiのCniモ ー ドに お け るISホ ール 面 の 振 動 強 度 の 磁 場 方 向依 存性 。
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きい 部分 しか 観 測 で きな い の で,断 面積 の 小 さい 部分 しか 観測 され な い α電 子 面 よ りも
曲率 因 子 が大 き くさ ら に振 動 強度 が弱 く な る可 能性 が あ る。 こ の た めX
,点 に存 在 す るY
電子 面 はXz点 の もの しか観 測 さ れ て い な い と考 え られ る。
r点 に あ るβ1からβ、ホー ル 面の うち,β1ホ ー ル 面 は(100】で振 動 強 度 が 強 く[001】に 向か っ
て 弱 くな る よ う な変 化 を して い るよ うに 見 え る。 これ はLaAsのCtlに お け るβホ ー一ル 面 の
振 動 強 度 の 振 る舞 い に類 似 して い る。 β,ホー ル 面 は磁 場 の 角 度 に よ って 振 動 強 度 は 大 き
く変化 して い な い ・ しか し6Pβ,ホ ー ル 面 と も[101】「0011-【111]領 域 で の デ ー タ が 少 な
いた め,フ ェル ミ而 のス イ ッチ に伴 う振 動 強度 の 変化 は詳 し く観 測 され て い ない。 β
3ホ ー
ル 面 は ほ ぼ 全 領 域 で 観測 され て い て,磁 場 が[100]一[101】,【111】 「110】 一【100】に あ る場
合 は4回 対 称 軸(100】で 弱 く2回 対 称 軸 【110]で 強 くな る。 こ れ はCeP,CcAsのCnに お け る
βホ ー ル 面 の 振 動 強 度 の 様 子 に近 い 。 一 方 で 磁 場 が 【101】一[OO11-【111】 に あ る と きは む し
ろ4回 対 称 軸 【001】で 振 動 強 度 が 大 き くな る よ うな 変化 を して い る。 ま たβ4ホー ル 面 は2回
対 称 而 内で 磁 場 を【OO1亅か ら30度 傾 け た場 合 と65度 傾 け た 場 合 に突 出 して 振 動 強 度 が大 き
くな っ て い る。 ま た(1001-11011の 領 域 で は β,ホール 面 の よ うな4回 対 称 軌100】 で 強 度 が
小 さ く(101]で 強 度 が 大 きい 変 化 を して い る。 β,やβ4ホール 面 は フ ェル ミ面形 状 が 球 体 や
回 転楕 円体 か ら大 き くずれ てお り,形 状 に よ る因 子 を注 意 深 く取 り除 く必 要 が あ る。
次 にCcBiのC姻 モ ー ドの 結 果 を述 べ る。C婀 モ ー ドの 実 験 は 磁 場 を120kOeま で 印 加 し,
/
温 度050Kで 実 験 を行 っ た 。 印 加 磁 場 範 囲 は 【101]-1100】 一【110】一(OIO]一一 IOI1亅と した 。
導 入 した 横 波 超 音 波 は 変位 方 向u/1【100J,波 数 ベ ク トルk/4010】 で あ っ た。CeBiに お け る
弾 牲 定 数C覗 の 絶 対 値 は2・2×10"erg/cm'(T=100K)で あ っ た。 図5.51に 磁 場 を 【100亅に 印加
した と きのCeBiの 弾 性 定 数C覗 の 振 動 を示 す 。dHvA振 動 は55kOeよ り高 磁 場 側 の 強 磁性
相 で 観 測 さ れ た。 図5.52に そ のFFTス ペ ク トル を 示 す 。 α電 子 而 に相 当す る ピー ク とそ
の 高調 波 しか見 えて い な い 。 図553にC覗 で のCeBiのdHvA周 波 数 の 磁場 方 向依 存 性 を示
す 。 実 験 した全 角 度 領 域 で α電 子 面 が 観 測 さ れ た 。 この α電 子 面 のdHvA周 波 数 はCl!モ ー
ドで 得 られ た もの と よ く一 致 す る。 しか しそ れ以 外 の フ ェル ミ面 は 全 く観 測 され な か っ







































〒一 ● ● ● ■ ● ■ ● ■
一 ●
● ● ● ●


































一 α ●● ・








図5.55CcBiのC44モ ー ドに お け るα電 子 面 の 振 動 強 度 の 磁 場 方 向依 存性 。
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図5.54にCeBiに お け るC.モ ー ドでの フー リエ ・ス ペ ク トル の 磁 場 方1ii亅依 存性 を示 す。
前述 し た よ うにC昌 モー ドで はu竃rlniし か 観 測 され なか った 、 図554を 見 る とα電 向rli
の ス ペ ク トル と2倍 と3倍 の 高 調 波 が 認 め られ る 。 また1io〔1亅一〔11〔)1面内 は 比 較 的雑 音が
小 さ い が,そ の他 の領 域 で は や や雑 音 が大 きい。 図5.55にCcBiに お け るC覗 モー ドu電r一
面 の 振 動 強 度 の磁 場 方 向依 存 性 を 示 す 。 測 定 した 角 度 領 域 の う ち[101j-11(,〔 〕亅「11〔)1の
範 囲 で は α電 子 面 はXx点 に あ り・【11〔〕1-一一【010】一[0111の 範 囲 で は α電 子 而 はXy点 に あ る。
Xx点 にu電 子 面 が あ る場 合,振 動 強 度 は4回 対 称 軸 【1001方 向 で 大 き く2回 対 称 軸1101】,
【110亅方 向 で 小 さ くな る よ う な変 化 を示 して い る。 これ は 曲 率 囚 子 に よ る変化 と定性 的 に
一致 して い る
。 α電 子 面 がXy点 に あ る場 合 の 変化 も 同様 な 変 化 を 示 して い る と 考 え られ
るが,X。 点 の 場合 と違 って振 動強 度 の ば らつ きが大 き く明 確 な特 性 は 得 が た い 。 振 動
強 度 の ば らつ きは雑 音 に よ る もの と考 え られ る 。
5.3解 析 と 考 察
5.3.1縦 波Cl1モ ー ド
次 にCeP,CcAs,CcBiの 振 動 強 度 に つ い て の 解 析 結 果 を述 べ る。 ま ず 縦 波Cliモ ー ド
に つ い て 面 積 変化 率 を見 積 も り,電r一 格 子相 互作 川 につ い て 考 察 す る。
図5.56にCcPの βホ ール 面 の 面積 変化 率Auの 磁 場 方 向依 存性 を示 す 。 ス ピ ン因 子ノ～、は1
と仮 定 した。 βホ ール 面 の フ ェル ミエネ ル ギー は1132Kと 見 積 も られ た 。ISホ ール 而 の 面
積 変化 率Auは11011と 【110】方 向で 最 も大 き い。 図rl」の 実 線 は音 響 ドハ ー ス効 果 の 理 論 に
よ る計 算 値 で あ る。 実 験 結 果 と計 算 値 は 一致 して い な い。 βホー ル 面 は ブ リル ア ン ゾ ー
ン のr点 に 位 置 し 立 方 晶 の 対 称 性 を 持 つ 。 得 ら れ た パ ラ メ ー タ は 結 合 係 数 は
9.=9rv=9.=-16・ マ ル チ バ ン ド項 はA.、m=/t,,m=A.`1'=7・0で あ る。 【oollfi向 でAuが 小 さ く
な る よ う な 変 化 は 再 現 して い る が,そ れ ら以 外 で は 実 験 を 再 現 し て い な い 。tlO(,」
「101亅 と[110]一 【100iでは ど ち ら も実験 か ら求 め たAaは 【100亅に向 か って 小 さ くな る変 化
を 示 して い るが ・計 算 値 は 異 な って い る。 計 算 か ら求 め たALZは11001-(101】 で は 逆 に




























図5・57CcAsのC!1モ ー ドにお け るβホー ル 而 の 而 積 変化 率 の磁 」易方 向依 存 性 。
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CcAsで も同様 な結 果 が 見 られ る1281・ 図5.57にCeAsの βホ ール 而 の 面積 変化 率A,.の 磁
場 方 向依 存 ・性 を 示す 。 ス ピ ン因 子 は1と お い た 。 ま たiうホー ルIAjの フ ェル ミエ ネル ギー は
498Kと 見積 も られ た 。CcPと 同様 にCcAsも2回 対 称 軸<110>でlfli積 変化 率へ.が 人 きい。
図 中の 実 線 は 理 諭 に よ る計 算 他 で あ る。βホ ー ル 面は ブ リル ア ンゾ ー ンのr点 に位 置 し立
方晶 の 対称 性 を持 つ 。得 られた パ ラ メー タ はg.=9yy=g.=-28,Axxm=!㌧ ッmニA。、m=ユ(,であ っ
た 。CcAsも 実験 結 果 と計 算f直 は 一一致 して い な い 。 一・致 して い るの はIO〔,1】に 向 か ってAa
が 小 さ くな って い る【1011-1〔〕Ol]一【1101の範 囲 で あ る。 一方[ll(,]一一[10()1では 理 論 で は塩
は角 度 変化 を示 さ な い が,実 験 で はtllO)で 最 も大 き くi100]に 向か って 急 激 に小 さ くな っ
て い る。 また[100}一[101】 で は理 論 と実 験 で は 逆 の 変化 を示 して い る。 こ れ らのCeAsの
特 徴 はCePと 同 じで あ る。 メ
武 田 らに よ るCeAsのdHvA周 波 数 の結 果 に よ る とβホー ル 面 は4回 対 称 軸 く100>で 極 値
断 面積 が 大 き い 。 試 料 依 存 性 が 大 き い こ とを 考 え る と,こ の 試 料 で はβホ ー ル 面 が
く100>方 向 に特 に 大 き く変 形 して い る 可能 性 が あ る。 そ うで あ れ ば く10(,〉方 向 周 辺 で
ブ ラ ンチ が観 測 され な い理 由 も含 めて 定 性 的 に理 解 で きる。 ま た 面 積 変 化 率 に鋭 い節 が
見 られ る。 これ はス ピン因 子R、の 寄 与 が示 唆 さ れ るが,フ ェル ミ面 形 状 が 完 全 な球 な ら
ば節 は 現 れ な い。 しか しβホ ー ル 面 が球 か ら変 形 して いれ ば ス ピ ン因 了 の 顕 著 な 寄 与 が
起 こ りう る。 ま たCePでdHvA振 動 が 観 測 さ れ た 磁 気 秩 序 は 反 強 磁 性 相 と 考 え られ,磁
気 的 な ブ リル ア ン ゾー ン と結 晶 格 子 に よ る ブ リル ア ンゾー ンは 異 な る 。 この た めX点 に
あ るα電 子 面 の 形 状 がLaモ ノ ブ ニ ク タ イ トで 言 わ れて い る もの と異 な って い る可能 性 も
あ る。 しか しこれ らは 全 て 推 測 の 域 を 出て い な い 。詳 細 の解 明 に は よ り純 良 で 本 質 的 な
特 性 を示 すCcP,CeAs単 結 晶 試料 を川 い た強 磁 場,極 低 温 で の 実験 が 必 要 で あ る と同 時
に,歪 み 場 を含 め たバ ン ド計 算 な ど理 論 面 の 支援 も不 可欠 で あ る。
次 にCcBiのCllモ ー ドにつ い て 述 べ る。 図5.58にCeBiの α電 了 面 の 面積 変 化率A1の 磁 場
方 向依 存性 を示 す。 フ ェル ミ面 の 形状 は 回 転楕 円体 を仮 定 してサ イ ク ロ トロ ン有効 質 量,
曲率 因 子,温 度 因 子,デ ィン グ ル 因 子 を計 算 した。 ス ピ ン 囚 子は1と お いた 。 ま た フ ェ
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図559CcBiのCiiモ ー ドにお け るY電 子面の 而積 変化 率 の 磁 場 方 向依 存 性
。
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チ す る 。即 ち磁 場 方 向 が[100亅 一llUl】と【111]一 【11〔}1-110(,】の と きα電 白nlはX
、点 に あ っ
て ・ フ ェル ミ而 のD圸 は・超 音波 の 進 行 方 向 に 対 して 直 交 して い る 。 ま た11{,11-[001i
-(1111の と きはXll{に あ り
,フ ェル ミ面 の主 軸 は超 音 波の 進 行 方 向 と ・致 して い る。 計
算 の 際 に は それ を考 慮 した 。 図 中の 実 線 は 理 論 に よ る計 算値 で あ る。 α電 了・面 は ブ リル
ア ン ゾー ンのX点 に あ っ て,正 方 晶 の 対 称 性 を 持 つ 。 α電 子 面 の パ ラメ ー タ と して
9.=9.=-6・0・9.=8・2JA,.,m=!tyym=5・0・A.M=21を 得 た 。計 算値 と実 験 値 はIOO1亅方 向で
若 干 異 な っ て い る が ・ 良 く一 致 して い る と 言 え る 。 パ ラ メ ー タ を 見 る と9iiの 値 は
9yy=-6・0に 対 して%=8・2と 絶 対 値 の 差 は あ ま りな い が ・Aiimの 値 はA,,,n)=5.0に 対 して
A.m=21と4倍 も大 きい。
次 にα電 子 面 と同 じX点 にあ るY電 子 面 につ い て 解 析 す る。 図5」59にY電r一 面 の 面積 変 化
率 の磁 場 方 向依 存 性 を 示 す 。 フ ェル ミ面 の形 状 を回 転楕 円体 と仮 定 して サ イ ク ロ トロ ン
有 効 質 量,曲 率 因子,温 度 因子,デ ィン グル 温 度 を計 算 した。 ス ピ ン 因子 は1と した 。
フ ェル ミエ ネル ギー はYl。wで1687K,Y、 。ゆで2322Kと 見 積 も られ た 。Y電 子 面 も磁 場 方 向 に
よ って 位 置 がス イ ッチ す る。y電 子 面 は磁 場 と直 交 す る4回 軸 方 向 に2つ あ るが,観 測 さ
れ た の は 全 てX。 点 に あ る フ ェル ミ面 で あ る。 【100亅一(101】の 範 囲 で は 面積 変化 率A
.は
【100】で大 き く1101亅で小 さ い。 また【111]一(110]-tlOO】 で はYs。wとYhjgt]で振 る舞 い が異 な る。
Yt・wはfloo]一 【110】で お お よ そ一 定 値 で あ る が[1111-[110】 で 急 に 小 さ く な る 。Yhlゆで は
[100亅一[1101で はll10】に 向 か っ て 面 積 変 化 率 は 小 さ くな っ て い き,tlllj-lllO亅 で は お お
よそ 一 定値 と な って い る。 図 中 の 実線 はYi。wの,破 線 はYhiehの理 論 に よ る副算 値 で あ る。Y
電 子 面 は ブ リル ア ンゾー ンのX点 に位 置 し正 方 晶 の対 称 性 を持 つ。 パ ラメー タ と してY
lv、
では9.=-18・/1・ ・M=1・O・Yhlghでは9〃=-14・ ノ㌧mニ1・0で あっ た。 残 りの パ ラメー タ9.=9yy,
/1).,"i=へymにつ いて はX .点 ・Xy点 に位 置 す るY電 子 面 が観 測 され て い な い た め,詳 細 は 不
明で あ る。 実 験 値 と計 算値 は あ ま り一 致 して い な い。(100】-ll〔 〕11の範 囲 で は 定牲 的 に
一 致 して い るが
・ 【lll】一 【llo亅一11001で は 異 な って い る ・牛寺にYhi
gti(Lはiloo亅一lllo亅 で
tl10亅に1司か ってAuが 小 さ くな る よ うな 角 度 変化 して お り,計 算値 と異 な る 。 ま たY)。w,
Yhignともに[110】 一[111jで は角 度 変 化 に 乏 し く,こ れ も計 算値 と異 な る点 で あ る。X。点 に
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あ るY電子而 が回転楕 円体 の形状 であれば【100】一(110]で 磁場 を 印加 す ると極値 断面は最
大の楕 円体 を示 し,角 度 変化 を しないはずであ る。 しか し実際 は[100】か ら【110】に向か っ
て大 きくなるような角度 変化 を示 す。 この ためY電 子而の 曲率因子 は卩10】に向か って大
きく.な り,こ れ が面積 変化率 鑑 の角度 変化 を引 き起 こ して い ると考 え られ る。2回 面内
の[111]一(110)で 面積 変 化率/L。の実 験値 が計 算値の約 半分 と小 さい理 由 もフ ェル ミ面の
回転楕 円体 か らの変形で説明で きる可能性 がある。
CcBiの α電子 面 とY電子 面の面積 変化率は,ど ち らもフェル ミ面の主軸が体 積 変化 を伴
う超 音波の進行方 向 と一 致 してい る場合 に大 きい。 これ はLaAsの α電子面 も同様 であ っ
た。 しか しLaBiで は主 軸の方向に関係 な く面積 変化 率 はほぼ同 じであ ったか ら,希 土類
モ ノ ブニ ク タイ トに一 般的 な性 質 とは断定 で きな い。 これ は今 後 の 課題 で あ る。 また
CcBiの α電子 面ではマルチバ ン ド項の寄 与が大 きくY電子面で は変形項 の寄与 が大 きい。
同 じX点 に存 在す る電子面であ るが,歪 み に対 する性 質が異 な るこ とがわか った。
次にCeBlの ホール 面 の面積 変化 率の解 析 に移 る。図5.60に3,ホ ール面の 面積 変化率 鑑
の磁場方 向依 存性 を示 す。β,ホール面 も磁 場方 向に よ りフ ェル ミ面がス イ ッチす るが,
dHvA周 波数 は顕 著な角 度 変化 を示 していない 。そ こでフ ェル ミ面の形状 は球 を仮定 し
て温度囚了,デ ィングル 因了 を計算 した。スビン因子は1と お いた。 フェル ミエネル ギー
は2557Kと 見積 もられた。実線は理論による計算値である。β1ホール 面はブ リル ア ンゾー
ンのr点 に 位 置 し 立 方 晶 の 対 称 性 を持 つ 。 用 い た パ ラ メー タ は9 .=9.=9.=-4.6,
A。m=A,,M=A,,,.一=1・6であ った。【101亅一【001亅一(111】の範 囲で 得 られ たデー タが 少 ないため
判断 が難 しいが,面 積変化 率は4回 面 内(001)で はほぼ一定値 であ り,他 の領域では[001亅
に向か って小さ くな ってい る と考 え られて い る。 よって実験値 と計 算値は良 く一致 して
い ると言え る。
図5・61に1㌔ホール而の 面積 変化率 の磁場 方 向依 存性 を示す。β,ホール而 もdHvA周 波数
があ ま り大 きく角度変化 していない。 そこでフエル ミ而の形状は球 を仮定 して温度因子,
デ ィングル囚rを 計算 した。 ス ピン因子 は1と お いた。 フ ェル ミエ ネルギー は1274Kと
見積 も られ た。実線 は音響 ドハー ス効 果の理論 による計算 値で あ る。β里ホール 面 はブ リ
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図5.61C¢BiのC、tモ ー ドに お け る(3,ホ ー ル 面 の 面 積 変化 率の 磁 場 方 向依 存性 。
ユ30
ル ア ン ゾー ンのr点 に位 置 し立 方 晶 の 対 称 性 を持 つ 。 面積 変 化 率 の 大 きさ と して
9凧=%=9η=2・0・/㌧m=/1,"=A., .M=5・8を得 た。β2ホー ル面 は得 られ たデー タ数 が少 ない
ので角度変化の傾 向が よ くわか らないが,実 験値 と計算値 は比較 的一致 してい るよ うで
あ る。 しか しβ2ホール 面 の形状 はβ1ホール 而ほ ど球形 で はな く,フ エル ミ面のス イ ッチ
の影響 も考 慮す る必 要があ るかも しれ ない。β、ホール面 に ついては強磁場 を用 い るな ど
して振動強度が大 き くな るよ うな工 夫を してさ らにデー タ を集 め る必要があ る。
β1,β2ホール 而の形 状 は 球 と見 なす こ とがで きた。 しか しβ,,β,ホール 面の形状 は
dHvA周 波数 の角度 変化 か ら球や 回転楕 円体 とは 見なせな い。β3,β4ホー ル面 の形 状 は
複雑 で解析的 に曲率因 子な どを計算 す ることは不可能 であ り,バ ン ド理論 との連 携 が不
可欠であ る。本研 究で は フ ェル ミ面の形 状 を球 と仮定 して面積 変化 率を計算 した。形状
による影響はdHvA周 波数の角度変化 か ら定性的 に考 えるこ とに した。
図5.62に βiホール 而の 而積 変化率の磁 場方向依 存性 を示 す。前述の とお り面積 変化率
は フェル ミ面の形 状 を球 と仮定 して計算 した。ス ピン因子は1と した。 フ ェル ミエ ネル
ギーは2362Kと 見積 も られ た。β,ホール面 はブ リル ア ンゾー ンのr点 にあ り,本 来 な ら立
方晶の対称性 を持 つ。 実線 は理論に よる値 で,計 算 もその仮定 に沿 って行 なって い る。
パ ラメ ータは9 .=9,,=9..・A,.,M-A,,iM=A,,Mと な るはず であ る。 しか し実 際 には磁気 モー
メ ン トの方 向 にフ ェ膨 ミ面 が伸 び てお りJ正 方 晶 の対 称 性 を持 つ。 パ ラメー タは9.ニ2.0,
A,,M=,o.7で あ っ た。g .=g}s.,/N.,M=A}ymは 本 フ ィ ッテ ィ ン グで は わ か らな か っ た。 面 積 変
化 率 の 実 験1直は 【OOlj・ll10]方 向 で 大 き くな って い る。 一・方 ,計 算 値 は【001亅方 向 で 大 き
くな って お りll〔〕Ol-【〔〕Ol]-1111]の 範 囲 で は 実馬剣直と良 く一 致 して い て(110】 前 後 で は 一
致 して いない 。 しか し実 際 のPxホ ー ル 而 は 正方晶 の 対 称 性 を持 った形 状 を してお り,フ ェ
ル ミ而 の ス イ ッチ の 影 響 で 「100亅一 (1011・ 【1111-【110】 一(100)と[1011-【OO1】 一 卩11】で は
異 な る 而 積 変化 率 を持 つ こ とに な る。4回 而 内 で は 極 値 断 而 積 は<1〔}0>で 人 き く<110>
で 小 さ くな る 変化 を 示 して い るか ら,曲 率 因 子 も〈100>で 大 き く<llO>で 小 さ く な る
と 考え られ る。 振 動 強 度 か らllli積変 化率 を,引算 す る際 に は 振 動 強 度 に対 して 曲 率 因 了 は
積 の 形 で 効 いて くる の で,[1011-【OOIJ-一 「111】の 領 域 の 而 積 変 化 率 は計 算 値 よ りも さ ら
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図5.63CeBiのCl1モ ー ドに お け るβ、ホ ー ル 面 の 面 積 変化 率の 磁 場 方 向依 存性 。
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に大 き くな る と予想 され る。 また【110】方 向 で 大 き な ピー ク にな ってい る而積 変 化率 は も っ
と ブ ロー ドな ピー ク に な る と考 え られ る。 し か しな が らdHvA周 波 数 の 変 化 は<100>方
向 か ら<110>方 向 に 向 か っ て約15%で あ る こ とか ら,[110亅 で の ピー ク が 無 くな る ほ ど
曲 率 因 子 が大 き く変 化 す る とは 考 え に くい。 した が って 実 験 と計 算 の 不 一 致 は残 る と考
え られ る。 曲 率 因 子 や サ イ ク ロ トロ ン有 効 質 量 の 角 度 変 化 を 正確 に見 積 も る必 要 が あ る
と考 え られ る。
図5.63にfl.,ホ ー ル 而の 而積 変化 率の磁 場 方 向依 存 性 を示 す。 フェル ミ而 は球 を仮 定 し,
ス ピ ン 因 子 は1と し た。 フ ェル ミエ ネル ギ ー は1241Kと 見 積 も ら れ た 。 実 線 は 理 論 に よ
る計 算 値 で球 を 仮 定 して い る。 β3ホー ル 面 は ブ リル ア ン ゾ ー ンのr点 に あ り,本 来 な ら
立 方晶 の 対称 性 を持 つ 。 しか し実 際 には 磁 気 モー メ ン トの 方 向 に フ ェル ミ面 が伸 び て お
り,r方 品 の 対 称 性 を 持 つ 。 パ ラ メ ー タ はg。。=2.5,/㌧ 。M=4.5で あ っ た 。g∬=g. .,
A.,M=A)e"は 本 フ ィ ヅテ ィ ン グ で は わ か ら な か っ た 。 而 積 変 化 率 の 実 験 値 はpOOIか ら
【1〔〕1)に向 か って 大 き く な り,po1J-(OO1】 で は お お よそ 一 定 値 で 角 度 変 化 は あ ま り して
い な い。2回 而 内で は 【OOI1か ら3〔}度,65度 で ピー ク に な って い る。 β、ホ ー ル 面 の極 値 断
而 積 は4回 軸 く100>で 最 も 大 き く,<100>か ら30度 で 極 小 に な って い る。2回 面 内 で は
<1〔}0>か ら30度 の 方 で極 値 断 面積 は 極 小,<111>で 若 干 大 き くな り<100>か ら60度 で
も う1度 極 小 にな る。 こ の こ と か ら面積 変 化 率 の角 度 変化 は フ ェル ミ面 の 曲 率 因 子 を無
!
視 して 計 算 した ため に起 こ った と考 え られ る 。 しか し2回 面 内 の 【001】か ら30度 及 び65度
の 位 置 にあ る而 積 変化 率 の ピー クは どち らも鋭 く,llll率 因子 だ け で は 説 明 す るの が困 難
と想 わ れ る。
以LCllモ ー ドでのCcモ ノブ ニク タ イ トの 電 了一格 子相17一作川 に つい て まとめ る。CcP,
CcAsで は βホ ー ル 面 の 而 積 変化 率 を解 析 し,そ の どち らも 音響 ドハ ー ス効 果 の 理 論 で 全
て の現 象 を説 明 す る こ とは で きな か っ た。CcBiで は α電 子 面,β1ホ ー ル 而 に つ い て は 音
響 ドハー ス効 果 の理 論 で 説 明 で きた が,残 りのY電 子 而,1㌔,β3,β,ホ ー ル 而 に つ い て は
説 明 が 難 しい 。CcBiの1～,,P,,F,ホ ー ル 而 に関 して は フ ェル ミ而 の 形 状 に対 す る 考慮 が
欠 け てお り,パ ン ド言1算 と連 携 して研 究 を進 め る必 要 が あ る。 得 られ たパ ラ メー タ を 表
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5.7に 示 す。 パ ラメ ー タ9iiの 大 き さは最 大28でLaAsやLaBiと 同 様 に大 き な仙 で あ る。 実
験 で得 られ た 面積 変 化 率の 大 きさ が 大 き い こ とか ら,パ ラメー タの 大 きさはm程 度 の 人
きさ が あ る と結 論 で き る。 この 結 果 は体 積 変化 を伴 う縦 波 超 音波 に刈 す る面 積 変化 率 が
フ ェル ミエ ネ ル ギ ー の 小 さ な系 で は増 大 して い る こ とを示 して い る。
5.3.2横 波C"モ ー ド
横 波C覗 モ ー ドの 実 験 はCcBiに 対 して行 わ れ た。 観 測 さ れ た フ ェル ミ面 はα電 子 面 だ け
で あ っ た 。 図5.64に α電 子 面 の 面 積 変 化 率 の 磁 場 方 向 依 存 性 を 示 す。 超 音波 の 変 位 は
u〃【100亅,波 数 ベ ク トル はk//【010亅で あ っ た 。 曲 率 因 子,サ イ ク ロ トロ ン有効 質 量,温 度
因子,デ ィ ン グル 因 子 は フ ェル ミ面 を 回転 楕 円体 と考 えて 計算 し た。 ス ビ ン 囚子 は1と
した 。 フ ェル ミエ ネ ル ギ ー は948Kと 見 積 も ら れ た 。 磁 場 範 囲{は 【101】-llOO】-11101
-【010]一[Ol1]で あ り
,フ ェル ミ面 の ス イ ッチ に よ りα電 子 面 は[101]-110(,】 一(110]で は
Xx点 に ・[110]一 【OIO亅一一[011】で はX
,点 に 位 置 す る 。 面積 変 化率 はXx点 に 位 置 して い る と
きはA.,X,点 に位 置 して い る と きは傷 とな る。 面 積 変 化 率 の 実 験 値 はα電 子 面 がX x点 に
あ る場 合 は2回 軸<110>方 向 に 大 き くな って い る よ うに 見 え るが 角 度 変 化 は 小 さ い 。 一一
方 ・α電 子 面 がXy点 に あ る場 合 は(1101-[Olo]の 範 囲 で は 角度 変化 を して い る よ うで あ る
が,【010】-1011)の 範 囲 で は 角 度 変化 を して い な い よ うに見 え る。 実 線 は 理 論 に よ る計
算 値 で あ る。 面積 変 化 率 の 大 きさ は フ ェル ミ面 がXx点 にあ る場 合 でg.=-O.2,A .';'=3.0,
フ ェル ミ面 がXy点 に あ る場 合 で9
y,=2・0,へ 。m=4・0で あ った。 α電 子 面 は ブ リル ア ン ゾ ー
ンのX点 に位 置 し立 方 晶 の対 称 性 を持 つ。 正 方 晶 の 主軸 をz軸 に とれ ばg
.=9y.と な るは ず
で あ る。 しか し結 果 はg.≠9ysで あ った 。
ま た音 響 ドハ ー ス 効 果 の 理 論 に よれ ば,こ の 実験 範 囲 で は超 音 波 の 変位 と波数 ベ ク ト
ル に囲 まれ た(1001-IOIO】 面 内 で の み 面 積 変 化 率 は 角 度 変化 を示 す 。 実験 値 と計算 値 を
比 較 す る と お よそ 一 致 して い る よ うで あ る 。 ま た 横 波 は 格 子 の 回転 を誘 起 す る た め に
【1001-[OlO亅 面 内で 回 転効 果 が 発 生 す る。 フ ェ ル ミ面 がX。点 にあ る と きは9zx〈Oで,変 形


















図5.64CcBiのc44モ ー ドにお け るα電 子 面 の 面 積 変 化 率 の 磁 場 方 向依 存 性 。
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表5.7CcP,CeAs,CeBiの 結 合 定 数 と マ ル チ バ ン ド 填 。













で,回 転効果 を強 め るように変形項 が働いてい る。
CcBiの α電子 面で はC"モ ー ドの歪 み㌦に対す るマルチ バ ン ド項 の値 が3～4と な ってい
る。C覗モー ドでのLaAsの マル チバ ン ド項 は α電了 而で は約1 .4,tsホ ー ル 而で25で あ っ
た・マルチ バ ン ド項 は2章 で示 したよ うに歪み によ るフェル ミ面の体積 変化 に よ る複数
バ ン ド問の電 子遷移 に起因す る。 したが って休積変化 を伴 う縦波 ではマル チバ ン ド項 の
寄与があ り,体 積 変化 を伴 わない横 波ではマルチバ ン ド項 による寄与は本来 無 い と考 え
られ る。 しか し実際 に は有限 の大 きさを持 ったマル チバ ン ド項 を考 えない と実験結果 を
説明 で きな い。特 に磁 場 を 音波の 変位 や波数 ベク トル と平行 に とっ た場合 ,理 論 では
dHvA振 動は観測 されな いはずであ るが,実 際 には 明瞭 な信号 が観測 され てい る。 この
点 につ いて,理 論 に よれば而積 変化 率の2次 の項 を考え る と角度 によ らな いマル チパ ン
ド項の ような一定値 がで るこ とが分 か ってい る。 しか しこれは フ ェル ミ面の極 値断面積
が10bcオ ーダー かそれ よ り小 さ くない と寄与は小さ く,LaAsやCeBiの フェル ミ面は そ
の点で大 きす ぎる。 ま た酒井は,考 えてい る フェル ミ面の近傍 に縮退 したバ ン ドが存在
する場合 に面積 変化 率を増大 させ る高次の効 果があ ると指 摘 してい る[30】。 またLaAsの
βホール面のよ うに駕一丸面 に垂直 な面 内で角度 変化 をす るような場合 は どう解 釈す るの
か。 これ らは今後 の研究で明 らか に しなければな らない課題で あ る。
ま とめ るとCeBiの ら モー ドでα電 子面 につ いて電子 一格 子相互作用の考 察 を行 い ,音
!
響 ドハース効 果の理論で角度変化 が説 明で きた。本研 究で得 られたCeモ ノブニ クタイ ト
の而積 変化率のパ ラメー タを表5.7に 示す。 パラメー タの大 きさは最大5でC
,,モー ドでの
α電子 而の値21と 比較 す ると小さい。 またフ ェル ミ而の スイ ッチ による而積 変化率 の大
きさの差 もc,,と 比べ る と小さい。
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付 録
奔棚彭張の フィヅテ ィ ングに川 いた格 子定数のバ ヅクグラウン ドa+,G('1ny)は岩佐らが行 な っ
た方法 を用 いた【25】。以下 に簡単に述べ る。
格子定 数 の温度変化 のバ ックグラ ウン ドでc .は定績 比熱,κ は等 温圧縮 率 であ る。定
績比熱c.を デバ イ関数で近似 して次の ようになる。
aBGの=・a(o)+Cl(o購 αの4r
ヨ
αの 一繖 ズ γ告C財一γ釜9梅(継"
←1藷4ξ
αは 定 圧 体 膨 張 係 数,a(0)はT=OKの 時 のバ ック グ ラ ウ ン ドの格 子 定 数 ,θDは デ バ イ温
度,γ は グ リ ュー ナ イ ゼ ン 定 数 で あ る。 フ ィ ヅ テ ィ ン グ パ ラ メ ー タ はtl(0),θ
D,
)〈κ/V)9Nk.で あ る・ デ パ イ温 度 θ、とパ ラ メ ー タ γ(κ/V)9Nk.の 値 は岩 佐,神 木 らの フ ィ ッ
テ ィ ング結 果 を その ま ま用 い た。 それ ぞれ345.82K,8.3964xlO'5K-1で あ った。
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超 音波 を用 い て 希 土 類 化 合 物 の 弾 性 定 数 の温 度 ・磁 場 依 存 性 を測 定 す る こ とに よ り,
局在4f電 子状態 の み な らず フ ェル ミ面 を構 成 す る伝導 電 子状 態 も研 究 す る ことが で き る。
本研 究 では 典型的 な 少 数キ ャ リアー 系で あ る希 土類 モ ノ ブニ ク タ イ トLaAs,LaBi,CeP,
CcAs,CeBiに 着 目 し,音 響 ドハ ー ス 効 果 の 測 定 に よ りフ ェル ミ面 の 構 造 を 明 らか に す
る と とも に,電 子 一格 子 相 互 作 用 の研 究 を行 な った 。 またCeP,CeAsで は 弾性 定 数 の 温
度 変 化 と結 晶 場 効 果 を研 究 した。 以 下 に得 られ た結 論 を ま とめ,今 後 の 課 題 に つ い て述
べ る。
(1)弾 性 定数 と結 晶 場 効 果
CeP,CcAsの 超 音 波 計 測 を行 な い,弾 性 定 数C,,,C唱,(Cir--Cn)〆2の 温 度 変 化 を測 定
した 。C1雪お よび(Ct,-C12)/2の 結 果 を用 いバル ク モ ジュ ラ スCBを 見積 った。得 られ たCeP,
CeAsの 結 果 は 相 互 に 類 似 して い る 。 横 波C唱 モ ー ドは40K付 近 で 極 小 を示 す 顕 著 な ソ フ
ト化 が見 られ た が,も う一 つ の 横 波(Cl1-C12)/2モ ー ドは温 度 の 降 下 に従 って 単 調 に増 大
し・異 常 は見 られ な
,P>つ た 。縦 波Cltモ ー ドの60K付 近 の 折 れ 曲 が りは バ ル クモ ジ ュ ラス
C,の 異 常 と理 解 で き る。CeP,CeAsのr,基 底 状 態 お よ びr8励 起 状 態 に対 す る 四 重 極 子
一歪 み 相 互 作 用 に よ っ てC
"の ソ フ ト化 が 理 解 さ れ た 。 さ ら に,CBの 異 常 も 多 重 極 子
040+50、4と 体積 歪 み との相 互 作 用 に 微 視 的 起 源 が あ る こ とを 示 した 。 こ の機 構 を用 い て
CcPの 熱膨 張 の,異常 も説 明 で きる と考 え られ る。 多 重極 子 に よ るC,の 異 常 は 少 数 キ ャ リ
ア ー 系 で は ス ク リー ン効 果 が 小 さ い た め と も考 え られ,CcSbやCcBiの 許 しい 実 験 が 必
要 で あ る。
(2)音 響 ドハー ス効 果 とフ ェル ミ而
1,LaAsの 音響 ドハ ー ス効 果 を測 定 し,フ ェル ミ而 が バ ン ド計 算 で 予 想 され た よ うに
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3つ のX点 に 中心 を も つ 回 転楕 円休 状 のα電 子 面 とr点 に中 心 を持 つ球 状 のβホ ー ル 面 お よ
びTll八 而体 状 のYホ ー ル 而 か らで きて い る こ と を 実 験 的 に確 認 した 。 ま た キ ャ リア 数 を
0.24XlO-2!Laと 見 積 も っ た。 芳 賀 に よ る希釈 系Cc.Lai .,Pの 結 果 か らLaPの フ ェル ミ面 は
LaAsよ り大 きい と予 想 され て い る。 この ためLaAsは 最 もキ ャ リア の 少 な いLaモ ノ ブニ
ク タ イ トで あ る と考 え られ る。 ま た,LaBiの 音 響 ドハ ー ス 効 果 を 測 定 し,LaAsやLaSb
と 同様 の 形 状 を 持 つ こ とを確 認 した 。 これ は 以 前 の 北 沢 らに よ る実 験 結 果 と一 致 す る も
の で あ る。 キ ャ リア 数 は2.72×10'2/Laと 見 積 も られ た 。
2.CePとCcAsの 音 響 ドハ ー ス効 果 を測 定 した が,ど ち ら も球 状 の βホ ー ル 面 の み 観
測 され,他 の フ ェル ミ面 は 見 つ か らな か った 。 こ れ は試 料 依 存 性 が 強 い た め と考 え られ
る。 この た め本 研 究 の 結 果 か らキ ャ リア数 を見積 も るこ とは で きな か った 。 しか しな が
ら観 測 さ れ たβホー ル 面 の 大 きさ はCcPの 方 がCeAsよ り約2倍 大 き く,CcPの 方 がCeAsよ
りもキ ャ リア数 が多 い と考 え られ る。
3.CeBiの 強 磁 性 相 で は,P-f混 成 模 型 で 予 想 さ れ たβ4ホー ル 面 の 観 測 に成 功 した。 ま
たα,Y電 子 而,6、,B,,儀 ホ ール 面 も観 測 した 。 本研 究 に よ りp-f混 成模 型 でCeBjに 存 在
す る と考 え られ る フ ェル ミ面 は全 て実 験 的 に確 認 さ れ た。dHvA周 波 数 の 角 度 依 存 性 は,
金 田 らに よ るp-f混 成 模 型 に も とつ くバ ン ド言1算 の 結 果 と一 致 した 。CcBiで もCeSbと 同
様 にP-f混 成 が 本 質 的 に重 要 で あ る こ とが 示 され た。 キ ャ リア 数 は3,15×10'2/Ceを 得 た 。
β,ホー ル 面 の サ イ ク ロ トロ ン有 効 質 量 は[OO1】方 向 で2.Om。 でCeSbの 約 半分 で あ った 。
(3)電 子 一格 子 相 互 作 用
希 土 類 モ ノ ブニ ク タ イ トの 電 子 一格 子 相 互 作 用 を 音 響 ドハ ー ス 効 果 の 理 論 を用 い て解 析
を行 な っ た。
1.LaAsに お い てCllモ ー ドの 而 積 変 化 率 を 計 算 し た 。 βホ ー ル 面 の パ ラ メ ー タ
9xx=9w=9z7.=-16,A。,m=A",ni=A??mニ9.0をll}た 。 ま たα電 子 而 の パ ラ メ ー一タ9.=9w=8.0,
g,。=-12,へ,m=へ51'「=7.0,/Sn.m=14を 得 た 。 さ らにC.モ ー ドの 而 積 変化 率 を 計 算 した。 β
ホ ー ル 面 の パ ラ メ ー タg,.=g}。=%=-2.4,/1, ..M=/S}7.m=/～。1㌔25を 得 た 。 ま た α電 子 面 の パ
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ラ メ ー タ9.=-1・4・9}。=1・6・9 .y=-1・0・/k,,.M=1・4・/'Y、,m=15,ノ ㌧尹=1.4を 得 た 。LaAsに お
い て 電 子 　 格 子 相 互 作 用 の 結 合 係 数 は 体 積 変 化 を伴 う9iiの 絶 対 値 が9
ijの絶 対 値 よ り大 き
い こ と が わ か っ た 。 而 積 変 化 率 の 角 度 変 化 に つ い て ,Cltモ ー ドで は 理 論 で 良 く説 明 さ れ
た 。
2・LaBiに お い てCl1モ ー ドの 面 積 変 化 率 を 計 算 し た 。 βホ ー ル 而 の パ ラ メ ー タ
g.=%=%=11,/'.,M=へ ♂=/㍉ 。m=4.0を 得 た 。 ま た α電 子 而 の パ ラ メ ー タg.=g,,=-10,
g,。ニ12,A.M=A)1,m=4.2,Am .m=4.0を 得 た 。LaBiで もLaAS同 様,電 子 一 格 子 相 互 作 用 の 結
合 係 数 は 体 積 変 化 を 伴 う9iiの 絶 対 値 が 大 き い こ と が わ か っ た 。
3・CcPとCeAsで はCr1モ ー ドで βホ ー ル 面 の み 観 測 し,そ の 面 積 変 化 率 を 計 算 し た 。
そ の 結 果,CcPで パ ラ メ ー タg .=%=%=-16,4♂=/',,M=/t,,m=7.Oを 得 た 。 ま たCeAsで
パ ラ メ ー タ 賑=%ニg
。。=-28,/1..M=A,,M=/㌧m=10を 得 た 。LaAs同 様,電 子 一 格 子 相 互 作
用 の 結 合 係 数9iiの 絶 対 値 は 大 き い 。
4・CeBiに お い てCrlモ ー ド の 面 積 変 化 率 を 計 算 し た 。 α電 子 面 の パ ラ メ ー タ
g.=%ニ ー6.0,g.=8.2,!～ ∴ へym=5,0,/1, .,M=21を 得 た 。 α電 子 面 で は ら モ ー ドの 面 積 変
化 率 も 計 算 さ れ,パ ラ メ ー タg.=-0.2,g}.=2.0,へ ,m=3.0,A)。m=4.0を 得 た 。CeBiで も
LaAs同 様,電 子 一格 子相 互 作 川 の 結 合 係 数 は 体 積 変 化 を 伴 う結 合 係 数9
iiの絶 対 値 が9ijの
絶対値 よ り大 きいζ考 え られ る。 また残 りの フェル ミ面ではCllモ ー ドのみ面積 変化率 が
訓 算 さ れ,Y電 子 而 の パ ラ メ ー一・・Yg.ニ ー18(Yi 。w),一亅4(Yhigh),/㌧ 。m=1.0を 得 た 。 β,,β2,
馬 β・ホ ー ル 而 で は フ ェル ミ而 の形 状 を球 と仮 定 して パ ラ メー タ9。。=-46(β,),2.0(β,),
2.0(tlJ,2.5(β4),A .M=1.6(βi),5.8(β,),0.7(β,),45(β4)を 得 た 。Y電 子
而 や1㌔32,β3,β,ホ ー ル 而 で も 大 き な 結 合 係 数9iiの 絶 対 値 が 大 き い 。 而 積 変 化 率 の 角 度
変 化 に つ い て は,α 電 子面 と β1ホー ル 面 は 理 論 で 良 く説 明 さ れ た 。
5・LaB、 の α電 子 而 の よ う に フ ェ ル ミ エ ネ ル ギ ー が10000Kを 越 え る 大 き な フ ェ ル ミ 面
に お い て は 電 一r一 格 子 相 万 作 用 の 糸Ji合係 数 の 大 き さ は9ii,9i
,と も0.1か ら1.0の オ ー ダ ー
で あ り,LaB、 のPホ ー ル 而 の よ う に フ ェ ル ミ エ ネ ル ギ ー が100K程 度 の 小 さ な フ ェル ミ面
で は 結 合 係 数9iiは102の オ ー ダ ー で あ る こ と が 知 られ て い る 。 本 研 究 で 測 定 し た 希 土 類 モ
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ノ ブニ ク タ イ トは フ ェル ミエ ネ ル ギー が500～3000K程 度 で,縦 波Cl1モ ー ドの 結 合 係 数
9uの 絶 対 値 は1～10の オ ー ダ ー で あ った 。縦 波Cllモ ー ドの 電 子 一格 了 相 互 作 用 は フ ェル
ミエ ネル ギ ー が小 さ い と大 き くな る よ うな 傾 向 を示 して い る。 一 方,本 研 究 で得 られ た
横 波C44モ ー ドの結 合 係 数9ijの 絶 対 値 は0・1か ら1の オー ダ ー で あ った 。 横 波C覗 モ ー ドの 電
子 一格 子 相 互 作用 はCilモ ー ドの場 合 と異 な り,フ ェル ミエ ネル ギ ー の 大 きさ が変 わ って
も結合係数9ilの絶対値 は大 き く変化 レない と考 え られ る。
音響 ドハー ス効 果の理論 に よ りフェル ミ面上の電了 一格 子相 互作用 の大 きさ を定量 的
に比較検討 で きるようになった意義 は大 きい。今後 の課題 と して は,典 型的な少数 キャ
リア系で あるCcP,CeAsの よ り純 良な単結晶 を育成 して音響 ドハ← ス効果 を測定 し全 て
の フェル ミ面を決定す る とともに,p-f混 成効果や電 子 一格子 相互作用 の特徴 を明 らかに
す る必 要が あ る。特 に横波C、、モー ドでの電子 一格子相 互作用 は未解 明の点も残 ってお り
今後の研 究の進展 が期 待 され る。 また,複 雑 な形状 の フェル ミ面 に対 しては曲率因子 を
よ り精 確 に見積 もる工 夫が必 要であ る。音響 ドハー ス効 果が測定 され た物質は まだ少な
いので,少 数 キ ャ リア系 だけでな く重 い電子系,超 伝導体,低 次元伝 導系 などの系統 的
な研究 を推進 し,電 了一 格子相互 作用の定量的 な理解 が必 要で あ る。
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